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Compte rendu de la réunion de la Société Suisse de Physique 


a Lugano, le 6 septembre 1953, 4 occasion de la 133¢ réunion annuelle de la 


Société Helvétique des Sciences Naturelles. 


Présidents des séances scientifiques : 

Prof. Dr. G. Buscu (Zurich), 

Prof. Dr. O. Huser (Fribourg) 

(en absence de MM. les professeurs P. HuBEr et W. Pau i). 
Secrétaires : 

Dr. P. Dintcuert (Neuchatel), 

Dr. P. pk Hauer (Winterthur). 


Partie administrative. 


Sont recus comme membres ordinaires: MM. H. G&UNrHarp (Zu- 
rich), W. HerrLter (Zurich), E. BAuMGARTNER (Miinchenstein), 
C. Brper (Bale), R. Boupps (Bale), K. Hatsacu (Bale), T. Htrut- 
MANN (Bale), A. MULuER (Binningen), J. Serrz (Bale). 


Partie scientifique. 


Magnétorésistance du cobalt et température 
par R. DE Manprort (Lausanne). 
La présente communication rend compte de mesures des varia- 


tions de la résistance du cobalt avec l’aimantation observable et la 
température, et ce dans des directions tant paralléle que normale 


au champ H; les limites des variables étaient respectivement 500° 
et 12000 Oersted environ. 


Ces observations, paralléle et normale, ont pu étre effectuées a 
aimantations égales et en abaissant considérablement les champs dé- 
magnétisants. C’est la une particularité essentielle et d’ailleurs nou- 
velle de ces recherches. 
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Ces buts étaient atteints en constituant l’éprouvette de sept lames 
carrées (18,5 x 18,5 x 0,15 mm’) empilées et connectées en série; 
le systéme ainsi construit est installé dans un four électrique entre 
les poles d’un électro-aimant, les lames étant paralléles 4 ses lignes 
de force; l’électro peut aisément étre orienté en azimut. Le métal 
préparé électrolytiquement par la Cie du Haut-Katanga a Bruxelles 
contenait au maximum 1/1000 de corps étrangers. 


Résultats. Nous n’avons pas trouvé de travaux antérieurs a tempé- 
rature élevée. A température ordinaire, seules les recherches de 
L. F. Bares s’étendent aux deux directions du courant. 

Outre les données numériques en elles-mémes, nous nous sommes 
proposé en particulier de déterminer attentivement le rapport 6R,)/ 
OR, des magnétorésistances paralléle et normale ainsi que leur dif- 
férence OR) /R — 6R,/R, grandeurs caractéristiques & saturation et 
pour lesquelles il existe des prévisions théoriques précises. 


Température du laboratoire. Hormis une légére anomalie initiale 
a champ normal, il y a accroissement continu de la résistance avec 


’aimantation observable J), dans les deux directions principales, 


mais beaucoup plus considérable parallélement a H. Le rapport 
différe done méme quant au signe de la valeur —2 prévue par la 
théorie de 17° approximation basée sur des phénoménes spontanés 
(PERRIER). La saturation observable semble encore loin d’étre atteinte 
dans le champ maximum disponible. 

Ces résultats différent sensiblement de ceux de Batss, ce qui peut 
étre da a la différence de pureté des éprouvettes; des expériences 
ultérieures élucideront. 

Températures élevées. En chauffant, la «dureté» s’abaisse rapide- 
ment; la saturation peut étre atteinte vers 150° déja. Au dela de 
cette région de température, R, passe par un maximu survi d'une 
décroissance linéaire avec H; 6R, devient exclusivement négative 4 
partir de 250° env.; aprés saturation, sa variation est également 
linéaire et de plus paralléle 4 celle de dR). 

Mais, la température continuant 4s’élever, la «dureté» passe vers 
270° par un minimum nettement marqué; au-dessus, la difficulté de 
saturer recroit lentement et semble ne subir aucune discontinuité 
lors du passage du systéme hexagonal au systéme cubique (vers 470°). 

Il est remarquable que cette température de 270° est toute proche 
du point d’isotropre découvert par R. Forrer. 

Rapport 6R)/6R, d& saturation. Positive tout d’abord, la variation 
OR, s’abaisse et change de signe & température croissante, tandis 
que OR, demeure positive. En sorte que leur rapport, positif a 
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température ordinaire, croit en valeur absolue a partir de 200° 
environ jusqu’a l’co; puis, venant de |’infini négatif, il diminue pro- 
gressivement en valeur absolue jusque vers 350° a partir de laquelle 
température il commence a recroitre. Il passe par —2 précisément 
dans la région signalée plus haut du minimum de durete. 

La différence 6R,/R— dR, /R = AR/R s’abaisse continuellement 
au chauffage, sauf au début ot la saturation n’est pas atteinte. 

Aucune des deux grandeurs ne parait non plus devoir manifester 
sensiblement (& la précision de ces premiéres expériences) la transi- 
tion hexagone =— syst. régulier. 

Les courbes projetées en séance et d’autres détails feront l’objet 
d’une publication plus étendue. 


Magnétorésistanee et liaisons directionnelles de Paimantation spontanée 


par A. PERRIER (Lausanne). 


La magnétoconductivité des milieux ferromagnétiques est ex- 
primée par les paramétres expérimentaux dy, et dy, , symbolisant 
les variations de conductivité par aimantations respectives paralléles 
et normales au courant électrique. Aux fins d’interprétation théo- 
rique, leur rapport et leur différence relative, soit 


dy, /dy, et dy,/y — dy, /y = Ay/ 


sont plus intéressants. 

Dans une note théorique résumée récemment?*) devant la Société 
suisse de physique, l’auteur a donné des expressions de ces para- 
métres pour un aggrégat diffus de cristaux hexagonaux aimanté a 
saturation: ces expressions contiennent trois anisotropies magnéto- 
galvaniques spontanées 6,, 69, 53, lesquelles se rapportent a trois 
directions de symétrie du cristal. 

La présente communication propose en qualité d’hypothése de 
travail le rattachement de ces grandeurs, dont la nature initiale est 
phénoménologique, a des phénomeénes a premiere vue tout & fait étran- 
gers, savoir au groupe de la magnétostriction. Voici de quelle maniére. 

La théorie de l’auteur rappelée plus haut généralise celle qu'il 
avait tout d’abord proposée sous la forme de l’imputation d’une 


part de résistivité 4 l’aimantation spontanée (Jw) et avec une légére 
anisotropie de révolution autour de la direction de Jw; c’est cette 
répartition dé révolution qui n'est plus retenue. 

On sait d’autre part que le mécanisme de la magnétostriction des 
milieux ferromagnétiques fait appel 4 une striction spontanée con- 


1) Séance de Genéve, 2 mai 1953, Helv. Phys. Acta, 26, 387 (1953). 
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sidérable (1 ordre) affectée d’une légére anisotropie (2° ordre) a 
laquelle seule sont attribuables les strictions visibles. 

Mais cette dyssymétrie de déformation ne demeure certainement 
pas non plus distribuée uniformément autour de Jw. Ce vecteur 
prenant dans le cristal des orientations diverses, les déformations 
se modifient: il doit apparaitre en particulier des distorsions angu- 
laires (nulles lorsque Jw coincide avec des axes de symétrie). Le 
point de Villari du fer, par exemple, ne peut guére étre interprété 
autrement, pensons-nous. 

Notre hypothése revient alors 4 attribuer tout ou partie des 
variations simultanées de la résistance électrique aux changements 
des déformations intracristallines, accompagnant les rotations de Jw. 

Un tel mécanisme ne suscite pas d’objection qualitative si l’on 
considére : 

que tous les effets discutés ou invoqués ici sont du second ordre 
(p.ex. pour la résistivité entre 1/1000¢ a 1/100¢ de sa valeur) ; 

que des déformations élastiques par contraintes extérieures pro- 
duisent réellement de faibles altérations de la conductivité des 
métaux. 

Cette idée doit bien entendu étre mise a |’épreuve d’expériences 
ad hoc dont un programme est déja prévu. Elle trouve toutefois 
déja un appui précieux par l’interprétation qui suit des intéressantes 
particularités du cobalt microcristallin décelées tout réecemment par 
R.pEManprot (v. C.R. Société suisse de physique, méme séance). 

En effet, le minimum de «dureté» magnétique de ce métal (cou- 
plages les plus faibles de Jw avec les directions privilégiées du cristal) 
coincide précisément avec le passage par la condition 6g, = — 2 de,. 

Mais on se rappelle que la justification théorique de cette relation 
suppose la constance de l’anisotropie magnétogalvanique élémentaire 
nonobstant la rotation des moments: or, c’est justement ce que l’on 
doit attendre, dans notre hypothése, de couplages trés laches et donc 
de variations faibles des déformations strictives. 


Une origine tout a fait différente de la variabilité de l’anisotropie 
magnétogalvanique spontanée pourrait étre envisagée: l’aimanta- 
tion spontanée Jw elle-méme serait trés legérement fonction de sa posi- 
tion dans le réseau. Mais il faudrait admettre alors que cette dé- 
pendance se renforce avec les énergies de couplage. 

Aucune expérience sur |’aimantation de monocristaux n’a été 
effectuée a la précision du milliéme qui serait nécessaire 4 la véri- 
fication. De plus, des mesures de W. SucksmiTH, quoique dans une 
direction différente, parlent contre cette interprétation: cet auteur 
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a trouvé que méme une transformation allotropique (passage du 
cobalt du systéme hexagonal a4 celui du cube) ne modifie |’aiman- 
tation 4 saturation guére que de 1%. L’origine suggérée parait done 
extrémement peu probable et nous ne retiendrons que la premiére. 

Si celle-la correspond généralement a la réalité, elle implique 
d’autres conséquences dont on relévera deux. 

Un monocristal ferromagnétique, méme du systéme cubique, peut 
fort bien présenter une résistance anisotrope (au second ordre na- 
turellement). 

L’effet Hall dans ce méme type cristallin n’est probablement pas 
isotrope non plus, contrairement 4 des résultats observés dans des 
conditions d’ailleurs trés difficiles. 


Mesure sensible de l’effet Hall dans des champs radiaux a Paide 
de courants induits 


par W. PoprELBAUM (Lausanne). 


Limite supérieure de l’effet Nernst-v. Ettingshausen et du pouvoir thermo- 
électrique intrinséque du plomb 


par A. PERRIER et O. BLUMER (Lausanne). 


L’un de nous (P.) a exposé & la Société de physique, au cours 
de précédentes séances, diverses méthodes nouvelles permettant 
d’élever notablement la sensibilité dans les mesures d’effets trans- 
versaux de l’aimantation sur les courants d’électricité et de chaleur; 
ces méthodes indiquent notamment la voie pour |’addition en série 
des forces électromotrices. 


I] s’agit dans la présente communication de la mise en application 
a l’effet NeERNsT-von ErtInGsSHAUSEN de deux de ces procédés, sa- 
voir: le fagonnage de |’éprouvette d’essai d’une part en une sorte 
de dépliant dont les feuillets sont alternativement entiers puis dé- 
coupés en grille normalement au gradient thermique, de |’autre en 
un ruban continu enroulé par la tranche en maniére de vis & filet 
carré. 

Deux raisons nous ont fait choisir le plomb pour ces premiers 
essais. Technique en premier lieu, car les recherches antérieures ont 
pu montrer seulement que ce métal ne peut présenter qu’un effet 
trés faible sans fixer de valeur numérique. Ces circonstances sont 





568 Compte rendu de la réunion de la Société Suisse de Physique. 


ainsi particuliérement indiquées pour la mise 4 |’épreuve d’une 
sensibilité. Théorique d’autre part, car l’effet magnétothermoélec- 
trique transversal, qui nous occupe ici, est lié étroitement au pouvoir 
thermoélectrique intrinséque des métaux, cela de diverses maniéres 
selon les théories, par exemple 


Q =Ry/e adaprés Vorer, 
Cl = —Ro/o suivant MorEav; 


Q désignant le coefficient de l’effet N.-v.E., R celui de Hatt, 0 la 
résistivité, 7 le pouvoir thermoélectrique, o le coefficient de l’effet 
THOMSON. 

Ainsi, il y a généralement proportionnalité entre l’effet d’origine 
magnétique et les caractéres thermoélectriques du métal, quel que soit 
le facteur de proportionnalité que la théorie choisie met en évidence 
pour les représenter. 

Si done des expériences précises établissent que |’aimantation 
n’entraine pas d’effet électrique transversal alors qu’on connait 
Veffet Hauu du plomb comme différent de zéro, on établit du méme 
coup la nullité réelle de son pouvoir thermoélectrique intrinséque. La 
seule base que l’on en ait jusqu’ici est, ainsi qu’on sait, que l’on 
n’a pas pu déceler d’effet Tomson appréciable, mais la mesure de 
ce phénoméne calorimétrique est fort difficile et peu sire. 

Nous avons étudié jusqu’é maintenant du plomb du commerce 
par les deux procédés et du plomb spectroscopiquement pur (John- 
ston & Matthey, Londres) sous forme du ruban replié. Longueurs 
transversales utiles: 30 et 40cm. Gradient de température de 
10 a 40 degrés/em. Champs magnétiques jusqu’a 20000 Oersted. 

Dans aucun cas, nous n’avons pu observer |’effet certain. Tenant 
compte des conditions expérimentales, nous pouvons conclure que 
le coefficient Q du plomb est inférieur 4 2 - 10-® cm/degré. A titre 
comparatif, rappelons quelques ordres de grandeur de ce coefficient : 


Bi: 5: 10-1; Fe, Ni, Co: 10-8—5 - 10-*; Cu: 10-4; Zn: 6 - 10-5. 


Pratiquement, nos méthodes nous ont gagné une bonne puissance 
de 10 en sensibilité; des perfectionnements tout a fait possibles per- 
mettront, espérons-nous, de progresser encore d’une décimale. 

Les progrés sont manifestes que l’on peut en attendre, dans la con- 
naissance des pouvoirs thermoélectriques intrinséques d’ autres métaux. 
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A propos de la non-identité du champ et de l’induction dans le vide 


par A. PerRieR (Lausanne). 


Chacun, dans les milieux de physiciens et d’électrotechniciens, 
connait les longues discussions et controverses suscitées par le choix 
des systémes d’unités. 

Ces controverses se concentrent dans leur grande majorité sur les 
dimensions de la constante d’influence électrique ¢ et de la perméabi- 
lité magnétique mw, ou plus généralement sur le choix entre les 
systémes a 3 et ceux a 4 grandeurs fondamentales. Ces questions 
sont d’une grande importance didactique @ notre époque de tran- 
sition (passage des systemes du premier type 4 ceux du second). 

Un écueil auquel achoppent de nombreux débutants est, d’une 
part de concevoir une différence de nature (dimension) dans le vide 
des vecteurs induction et champ, et de l’autre la communauté de 
nature dans la matiére de l’intensité de polarisation et de l’induction 
qui la provoque. 

Il parait regrettable & l’auteur qu'il puisse ne subsister dans 
l’esprit que l’idée d’un jeu purement conventionnel sur des unités, 
ce en dépit des efforts faits pour montrer qu’induction et champ se 
définissent dans la réalité par des a es de nature différente. 
Il pense qu’on peut obvier a cette facheuse conséquence en faisant 
appel & des exemples de domaines familiers ot s’introduisent né- 
cessairement et tout naturellement des grandeurs non identiques 
symbolisant des aspects différents d’wn seul état bien déterminé d’un 
milieu; subsidiairement, les obscurités quant aux dimensions et 
unités y afférentes n’y apparaissent pas. 

Un premier exemple, le plus immédiat, serait la distinction clas- 
sique entre densité, masse et poids spécifique. Mais il en est un 
autre, dérivant du méme ordre mécanique d’idées, et qui est beau- 
coup plus parlant, celui des vecteurs vitesse (v) et densité massique 
de débit (m) en un point d’un écoulement fluide. 


Ils sont liés par la relation bien connue m = ov ot @ designe la 
masse spécifique. Dans un régime permanent, m satisfait l’équation 
de continuité (flux conservatif) tandis que v ne jouit de la méme 
propriété que pour un fluide ine ompressible. On reconnait d’emblée 


la parenté formelle respectivement avec B et H du magnétisme si 
l’on considére ~ comme uniforme ou non uniforme. m et v, comme 
B et H sont des vecteurs décrivant bien deux aspects différents 
d’un méme état, et exprimés formellement par des dimensions 
différentes; et l’on peut choisir les unités en sorte que e = 1 pour 
un milieu déterminé. 
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Cela implique diverses concrétisations, telles celles-ci: 


Un gaz circule dans un canal de section constante, une cloison 
poreuse est interposée normalement sur son passage en sorte qu’elle 
introduise une discontinuité de pression et de densité; on a alors 


a. 
01/U2 = 02/01 
relation correspondant fidélement a 


A, /H, = Me/ My, 


valable au passage de deux milieux aimantés différant par leur 
perméabilité. 

Pour définir la mesure d’inductions et de champs, on invoque 
fréquemment des couples ou forces exercés localement sur des 
aimants et des électrons au repos ou en mouvement. Dans un champ 
hydrodynamique, on pourrait recourir aux expériences de principe 
suivantes: la force exercée sur une petite boule en régime laminaire 
proportionnelle a la vitesse, pour fixer cette grandeur; puis le couple 
qui s’appliquerait & une petite hélice, lequel croit avec le produit ov 
pourait définir le vectewr m (correlations respectives avec champ 
et induction). 


Zur Theorie des Funkelefiektes 


von E. und J. ScHAFFHAUSER (Fribourg-Saarbriicken). 


Die mit Elektronenréhren erzielbare maximale Verstiarkung ist 
durch Stéreffekte begrenzt. Wohl der bekannteste davon ist der 
Schroteffekt, der bei allen Réhren auftritt. Er ist dadurch gekenn- 
zeichnet, dass das mittlere Stromschwankungsquadrat bis zu sehr 
hohen Frequenzen nur von der Bandbreite, nicht aber von den ab- 
soluten Grenzen des Frequenzintervalles abhangig ist. Die Ent- 
stehung des Schroteffektes ist auf die quantenhafte Struktur der 
elektrischen Ladung zuriickzufiihren. Bei der Verstirkung tiefer 
Frequenzen unterhalb von ca. 104 Hz, insbesondere auch bei Gleich- 
spannungsverstirkung, tritt ein neuer Effekt auf, der den Schrot- 
effekt um mehrere Gréssenordnungen tibersteigen kann. Dieser so- 
genannte normale Funkeleffekt wird durch Vorginge in der Kathode 
verursacht und .tritt bei allen Roéhren auf, deren Kathoden nicht 
aus reinen Metallen bestehen, hauptsichlich aber bei den Oxyd- 
kathoden. Das mittlere Stromschwankungsquadrat nimmt beim 
Funkeleffekt mit abnehmender Frequenz zu, und zwar etwa pro- 
portional zu 1/w). 
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Die ersten theoretischen Uberlegungen zur Erklarung dieses Ef- 
fektes stammen von JOHNSON und ScHoTTKy?), stimmen aber mit 
den Messungen nicht iiberein. Eine bessere Anniherung an die Mess- 
ergebnisse erreichte MACFARLANE mit seiner 1947 publizierten Theo- 
rie’). In allen Arbeiten fallt auf, dass den Halbleitereigenschaften 
der Oxydkathoden zu wenig Rechnung getragen wird, dass insbe- 
sondere die Abhingigkeit der gesamten Austrittsarbeit von der 
Aktivierungsenergie und die Variation der letzteren mit der Stér- 
stellenkonzentration gar nicht beriicksichtigt wurden. Wir haben 
nun versucht, unter Beriicksichtigung dieser Faktoren eine neue 
Theorie des Funkeleffektes herzuleiten. Unsere Theorie liefert fiir 
das mittlere Stromschwankungsquadrat in Abhingigkeit von der 
Frequenz einen Anstieg mit 1/@, was mit den neueren Messungen 
gut iibereinstimmt. 

Die Existenz einzelner, scharf abgegrenzter Emissionszentren wird 
durch Unebenheiten auf der Kathodenoberfliche, welche Anderun- 
gen der Feldstiirke und dadurch Anderungen der Austrittsarbeit 
lings der Kathodenoberfliche verursachen, erklart. 


Die zeitlichen Schwankungen des Emissionsstromes werden auf 
Schwankungen der Austrittsarbeit zuriickgefiihrt. Anderungen der 
gesamten (inneren und dusseren) Austrittsarbeit werden, wie bereits 
erwihnt, sowohl durch Anderungen der Aktivierungsenergie als auch 
durch Schwankungen der Feldstarke an der betreffenden Stelle der 
Kathodenoberfliche hervorgerufen, wobei sowohl die Anderung der 
Aktivierungsenergie als auch diejenige der Feldstiirke durch Ande- 
rung der Stérstellenkonzentration verursacht wird. Es lassen sich 
somit die zeitlichen Schwankungen des Emissionsstromes auf zeit- 
liche Variationen der Stérstellenkonzentration auf der Kathoden- 
oberfliche zuriickfiihren. 


Zur Berechnung der spektralen Energiedichte des mittleren Strom- 
schwankungsquadrates gehen wir von einem Satz von N. WIENER‘) 
aus, nach welchem sich die spektrale Energiedichte in der Form 
darstellen lasst : 

R(w) = 4 | f(t) cos(wr) dr, (1) 


0 


wobei die Korrelationsfunktion f(r) durch den folgenden Mittelwert 
bestimmt ist: 


f(t) = Aj(t) Aj(t+7) , (2) 


wenn wir mit 4j(t) die Stromschwankung zur Zeit t bezeichnen. 





Compte rendu de la réunion de la Société Suisse de Physique. 
Wir berechnen sie aus der folgenden Beziehung: 
Aj(t) = jo a(N(t) — No) . (3) 
Mierin bedeuten: 
N(t) die Anzahl Fremdatome auf der Kathodenoberfliache pro Fla- 
cheneinheit zur Zeit t; 
No die mittlere Anzahl Fremdatome pro Flacheneinheit auf der 
Kathodenoberfliche ; 
jo den mittleren Strom. 


Beriicksichtigen wir noch, dass die Anzahl Fremdatome, die sich 
nach der Zeit {+t in einem bestimmten Bereich der Kathodenober- 
flache befinden, sich aus der Anzahl der Fremdatome, die zur Zeit t 
dort waren, nach dem folgenden Gesetz berechnen lassen: 


N(t +t) = N(t) e~™** (4) 
mit 
_E 
a=mqye ** 
wobei EF die Aktivierungsenergie an der betreffenden Stelle bedeu- 
tet, so erhalten wir fiir die Korrelationsfunktion f(t) den Wert: 


f(t) = pa Noe. (: 


Durch Einsetzen dieses Ausdruckes in die Gleichung (1) lasst sich 
nun die spektrale Energiedichte des mittleren Stromschwankungs- 
quadrates eines Bereiches der Kathodenoberfliche, in welchem die 
Aktivierungsenergie den konstanten Wert HE; hat, berechnen. 

Bezeichnen wir diesen infinitesimalen Bereich mit dF(E,), so ist 
die spektrale Energiedichte des mittleren Stromschwankungsqua- 
drates in bezug auf die gesamte Kathodenoberflaiche durch ein 
Stieltjes-Integral der Form: 

/ R(o, E) dF(E) 

0 
darstellbar. Die approximative Auswertung dieses Stieltjes-Inte- 
grales ergibt den Wert: 


2T 
onst. 42 
const. 99 — . 


Dammit ist: . 

P()~ 5: 
Wir erhalten also mit abnehmender Frequenz einen Anstieg des 
mittleren Stromschwankungsquadrates proportional zu 1/@ sowie 
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einen Anstieg proportional mit dem Quadrat des mittleren Stromes 
und ferner eine Temperaturabhiangigkeit, die ebenfalls mit den Mes- 
sungen!) gut tibereinstimmt. 

Ausfiihrliche Publikation folgt. 


Literatur. 


1) H. Rotue und W. Kueen, Elektronenréhren als Anfangsstufen-Verstarker, 
Leipzig 1948. 

2) W. ScuottKy, Phys. Rev. 28, 74 (1926). 

3) G. MacraRuang, Proc. Phys. Soc. 59, 366 (1947). 
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Uber ein Kristall-Dioden-Wattmeter fiir Mittelfrequenz 
von H. K6nic und G. Zrysti (Bern). 


Elektrolumineszenz-Efiekte in nicht-sinusférmigen Feldern 


von F. Marosst und 8. NuDELMAN 
(Naval Ordnance Laboratory, White Oak, Maryland, USA.). 


Ein Zn§(Cu, Pb)-Phosphor in Gestalt einer Sylvania-Lampe wurde 
elektrischen Wechselfeldern verschiedener Form ausgesetzt. Das 
durch das Feld erregte Lumineszenzleuchten wurde oszillographisch 
gleichzeitig mit dem Feldverlauf beobachtet, und zwar getrennt fiir 
die griine und blaue Lumineszenz. Aus den Oszillogrammen lassen 
sich folgende Regeln fiir den zeitlichen Ablauf des Leuchtens ab- 
lesen: 

a) Wenn das aussere Feld von Null aus anwiichst, beginnt die 
Ausbeute bis zu einem Maximum zu steigen, um dann allmihlich 
abzufallen. Héhe des Maximums, Geschwindigkeit des Anstiegs und 
Abfalls hangen vom Verlauf des Feldes und von der Zeit zwischen 
zwei Feldwechsein ab. 

b) Wenn das dussere Feld abnimmt, nachdem es einige Zeit wirk- 
sam war, wird fiir die griine Bande ein scharfes Maximum beob- 
achtet, dessen Intensitaét und Schirfe mit der Schnelligkeit der 
Feldinderung zunehmen. 

c) Die fiir Rechteckfelder genauer ausgemessenen Abklingkurven 
folgen keinem einheitlichen Gesetz, jedoch scheint ein Potenzgesetz 
fiir einen grésseren Zeitbereich zuzutreffen. Die natiirliche Abklin- 
gung (ohne Feld) folgt Exponentialgesetzen mindestens fiir die 
blaue Bande. Die griine Abklingung im Feld ist schneller als die 
natiirliche, die blaue langsamer. Fiir lingere Zeiten gleicht sich die 
griine Abklingung der natiirlichen an. 
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d) Erfolgt Feldwechsel zu den Zeiten ¢ = 0 und t=t, < T/2 
(T = Periode), so erfolgt im Blau ein Intensitatssprung von jain 
mal gleicher Héhe solange t, > 2 msec. Fiir kleinere Werte von t, 
wird der Sprung zur Zeit t, kleiner. Im Griin erhéht sich die haien- 
sitit jedesmal derart, dass die gleiche absolute Hohe erreicht wird. 

Wir nehmen an, dass das blaue Leuchten einer Anregung inner- 
halb eines Zentrums entspricht, wobei nur relativ wenig Zentren 
angeregt werden, die schnell wieder aufgefiillt werden. Das effektive 
Feld nimmt infolge von Raumladungen ab, die sich innerhalb 2 msec 
ausbilden. Das Feld dieser Ladungen verstirkt das effektive Feld im 
Moment des Feldwechsels. Es sind immer geniigend Zentren zur An- 
regung verfiigbar, daher gleicher Intensitatssprung. Fir kiirzere Zei- 
ten als 2 msec wird das effektive Feld beim Feldwechsel schwicher. 

Das griine Leuchten wird als das Resultat von wenigstens zwei 
Feldeffekten aufgefasst, Anregung von Elektronen in das Leitungs- 
band und feldinduzierte strahlungslose Uberginge, wie sie auch zur 
Deutung der Feldeffekte in einem dauernd UV.-erregten Phosphor 
herangezogen wurden!). Diese Uberginge lassen die Ausbeute schnel- 
ler abklingen als ohne Feld. Wenn das effektive Feld abgeklungen 
ist, wird der Verlauf der Intensitat sich dem natiirlichen annaéhern. 
Die Anregung erfolgt mit hohem Wirkungsgrad, die Zentren fiillen 
sich aber nur langsam auf. Daher sind bei Neuanregung nur wenig 
anregbare Zentren verfiigbar, diese werden aber praktisch alle er- 
regt. Die Intensitat steigt zur gleichen Hohe an. Abnahme des aus- 
seren Feldes, nachdem das effektive abgeklungen ist, macht die 
Raumladungen fiir Ubergiinge zum Grundband frei, was das unter 
b) erwaihnte Maximum hervorruft. 


Steuerung von Glimmtrioden mit kleinsten Strémen 


von E. Meru (Kiisnacht/ZH). 


Normalerweise wird eine Kaltkathodentriode wie folgt betrieben: 
An Anode und Kathode wird tiber einen Begrenzungswiderstand 
eine feste Anodenspannung gelegt, deren Wert zwischen der Ziind- 
spannung und der Brennspannung dieser Strecke liegt. Zu einer 
solchen Anodenspannung gehéren zwei stabile Betriebszustinde, 
nimlich vollstindige Sperrung oder Glimmentladung. Die Uberlei- 
tung vom Sperrzustand in den Entladungszustand erfolgt durch 
Ziinden einer Hilfsentladung zwischen der Steuerelektrode und der 


1) F. Marossi, Naturwiss. 40, 239 (1953). 
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Kathode. Bei hinreichend starker Steuerentladung wird die Haupt- 
strecke so weit vorionisiert, dass fiir die angelegte Anodenspannung 
die Selbstandigkeitsbedingungen erfiillt sind, d.h. die Hauptstrecke 
ziindet und brennt dann von selbst weiter. Die iiblichen Gastrioden 
kénnen mit Steuerstrémen von etwa 5-100 wA geziindet werden. 
Eine wesentliche Steigerung der Stromempfindlichkeit ist durch 
Variation von Gasdruck, Gasart und Geometrie nicht mehr még- 
lich. Dagegen gelingt es, durch Erzeugung von Kippentladungen im 
Steuerkreis ganz enorme Empfindlichkeitssteigerungen zu erreichen. 
Statt den Steuerstrom direkt durch die Steuerentladungsstrecke zu 
leiten, ladt man damit vorerst einen kleinen Kondensator auf, der 
parallel zur Steuerstrecke geschaltet ist. Erst wenn die Spannung 
am Kondensator den Wert der Ziindspannung erreicht, ziindet die 
Steuerstrecke, worauf sich eine stromstarke Stossentladung itiber 
die Steuerstrecke ausbildet. Die Starke dieser Kippentladung kann 
den Aufladestrom um viele Zehnerpotenzen tibersteigen. Es ist dies 
nichts anderes als ein normaler RC-Glimmoszillator. Wiaihrend bei 
normalen RC-Glimmoszillatoren wenig Schwierigkeiten auftreten, 
ist das Problem hier sehr viel komplizierter, da man es mit ganz 
andern Gréssenordnungen zu tun hat: Aufladestréme hinunter bis 
10-11 A und Kippkapazitaten von 5-50 pF. Die Hauptschwierig- 
keiten sind: 


1. Die Isolation der Steuerelektrode muss sehr vollkommen sein 
und etwa 101% Q betragen. Uberdies muss auch die Gasstrecke un- 
terhalb der Ziindspannung hinreichend sperren. Da aber schon un- 
terhalb der Ziindspannung jedes Zufallselektron eine Lawine auslést, 
und diese Vorentladungen dem Aufladestrom entgegenwirken, muss 
durch sorgfaltige Abschirmung der Réhre gegen Licht und eventuell 
auch gegen radioaktive Strahlung das Auftreten von Zufallselek- 
tronen auf ein Minimum reduziert werden. Ferner miissen zwecks 
Kleinhaltung des Vorstromes die Abmessungen der Steuerentla- 
dungsstrecke méglichst klein gewahlt werden. 


2. Selbst wenn sich der Kondensator auf die Ziindspannung auf- 
laden kann, tritt nicht notwendigerweise eine stromstarke Kipp- 
entladung auf. Die Ursache hiefiir liegt im relativ langsamen Aufbau 
einer Gasentladung. Wenn das Hinuntergleiten lings der fallenden 
Charakteristik zu langsam erfolgt, sinkt die Spannung am Konden- 
sator rasch unter die Spannung, fiir welche die Selbstandigkeits- 
bedingungen erfiillt sind, und die Entladung reisst vorzeitig ab. Es 
entstehen dann nur ganz stromschwache Kippentladungen. Die Be- 
dingungen fiir vollstandiges Durchkippen bis zur Glimmbrennspan- 
nung sind: Rasche Aufbauzeit und steile Anfangscharakteristik. Er- 
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reicht wird dies durch eine kurze Entladungsstrecke (kurze Laufzeit 
der Ionen), ferner durch kleine Querdimensionen des Entladungs- 
raumes (hohe spezifische Stromdichte bei kleien Stromwerten). 

3. Zur Erzielung einer starken Raumionisation muss die Differenz 
zwischen Ziind- und Brennspannung hinreichend gross sein. Dies 
kann durch geeignete geometrische Ausbildung der Elektroden zu- 
sammen mit einem relativ hohen Gasdruck erzielt werden. 


Vv 
Uo -* 


250 


—e tsp 
7; 
(min 3x04) 








80 100 pF 


Fig. 1. 
Schaltung und Steuercharakteristik. C, Kippkapazitat, U, Anodenziindspannung, 
U,, Anodenziindspannung ohne Steuerstrom, Ug Brennspannung, 
i,, ausserer Steuerstrom. 


Die oben erwahnten Forderungen werden recht gut durch fol- 
gende Anordnung erfiillt: Die Steuerelektrode ist als diinne Draht- 
spitze dicht vor der Kathode ausgebildet. Dadurch haben wir 
a) kleine Querdimensionen des Entladungsraumes, also wenig Zu- 
fallselektronen, b) hohe spezifische Stromdichte bei kleinen Stré- 
men, also steil fallende Anfangscharakteristik, c) kurze Ionenlauf- 
zeiten, also rascher Aufbau, d) hohe Differenz zwischen Ziind- und 
Brennspannung. 

Das Gas bzw. die Gasmischung ist so zu wihlen, dass der Ent- 
ladungsaufbau vorwiegend durch rasche Elementarprozesse be- 
stimmt ist, insbesondere diirfen die langsamen Ionisierungsprozesse, 
bei denen metastabil angeregte Atome beteiligt sind, keinen ent- 
scheidenden Anteil aufweisen. Ferner sind die Réhren mit einem 
relativ hohen Gasdruck zu fiillen, was alle Faktoren, naimlich Steil- 
heit der Anfangscharakteristik, Aufbauzeit und Differenz Ziind- 
bis Brennspannung, giinstig beeinflusst. 

Bei zweckmiassiger Ausbildung der Roéhren gelingt es, zuverlassige 
Steuerung mit Kapazitiiten von 10-50 pF bei minimalen Steuer- 
strémen von etwa 3-10-11 A zu erreichen, was einem Gewinn ge- 





Compte rendu de la réunion de la Société Suisse de Physique. 577 


gentiber normalen Glimmrelais von 5-6 Zehnerpotenzen entspricht. 
Die Grenze der Stromempfindlichkeit ist gegeben durch die nicht 
zu vermeidenden Vorentladungen zufolge Einzellawinen von Zu- 
fallselektronen. 

Da der wirksame Steuerstrom praktisch nicht mehr vom éussern 
Steuerstrom (Aufladestrom des Kondensators) abhingt, sondern 
nur noch durch die Grésse der Kippkapazitit gegeben ist, erhilt 
man die Steuercharakteristik einer solchen Réhre durch Bestim- 
mung der minimalen Kippkapazitat fiir Ziindung der Hauptstrecke 
in Funktion der angelegten Anodenspannung. Fig.1 zeigt die Schal- 
tung sowie die Steuercharakteristik einer derartigen Gastriode. 


Messung des Hall-Efiekts in zirkularen Magnetieldern 
von G. Buscu und R. Jager (ETH., Ziirich). 


Die Messung des Hall-Effekts lasst sich ebenso wie in axialen oder 
radialen!) Magnetfeldern auch mit Hilfe des zirkularen Feldes eines 
stromfiihrenden zylinderférmigen Leiters durchfiihren. 

Als erstes wollen wir eine Probe betrachten, die sich in dem @us- 
seren Magnetfeld eines vom Strom J, durchflossenen geraden Drah- 
tes befindet. In der Probe fliesse ein zu Jo paralleler Strom J, < Jo 
der Dichte 7,, sie habe den Querschnitt Ff und sei seitlich durch 
Zylinderflichen mit Jy als Achse und den Radien r; bzw. r, be- 
erenzt. Es entsteht eine radiale Hall-Feldstirke 
vo (1) 


ZT 


’ : J 
BE, = uy hj, H, = wR - ? : 


(44) = Induktionskonstante, R = Hall-Konstante, , = Radius) 


und eine Hall-Spannung zwischen den Seitenfliichen 


Wo _ ‘i J, In . (2) 
Diese Methode ist sehr anpassungsfihig: Fiir Jy und J, kénnen 
Gleich- oder Wechselstréme Verwendung finden, bei verschiedener 
Frequenz derselben treten dann Hall-Spannungen der Summen- und 
Differenzfrequenz auf; auch ballistische Messungen sind méglich. 
Ferner kann noch iiber den Probenquerschnitt F' verfiigt werden, 
beispielsweise wire fiir eine diinne Platte der Dicke d in der gleichen 
Ebene wie Jo in (2) zu setzen 

FP = dr, 

fiir een Hohlzylinder 


F=2x(r7 


a 
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Weiter sei darauf aufmerksam gemacht, dass auch das innere 
Magnetfeld in einem stromdurchflossenen Zylinder einen Hall- 
Effekt erzeugt?). Hat der axiale Strom J die Dichte j,, so betragt 
dessen Eigenmagnetfeld 


damit ergibt sich analog (1) eine Hall-Feldstarke 
Mo R ; 
—%? (3) 


und zwischen der Achse und dem Mantel des Zylinders vom Radius 
r, eine Eigen-Hall-Spannung 


z= 


ee My R 22 | My R J? 4) 


4 Iz 472 72° 


Diese ist proportional J?; beniitzt man Wechselstrom, so erhalt 
man neben einer Hall-Gleichspannung eine Hall-Wechselspannung 
der doppelten Primarfrequenz. Darauf aufbauend haben wir ein 
einfaches Verfahren zur Messung des Hall-Effekts ohne dusseres 
Magnetfeld entwickelt, iiber das wir demnichst ausfiihrlich berich- 
ten werden. 

Die angefiihrten, mit zirkularen Magnetfeldern arbeitenden Me- 
thoden sind dann angebracht, wenn die Anwendung anderer Felder 
Schwierigkeiten bereitet, insbesondere bei extremen Temperaturen. 
Als Vorteil sei noch erwahnt, dass die Messung von magnetischen 
Feldstirken entfallt, die hier auf die Bestimmung von Strémen und 
geometrischen Gréssen zuriickgefiihrt ist. 


Literatur. 
1) A. Perrier, Helv. Phys. Acta 25, 469 (1952); W. J. PopretBaum, Helv. Phys. 
Acta 26, 567 (1953). 
2) W. van B. Roserts, Phys. Rev. 24, 532 (1924). Den Hinweis auf diese Publika- 
tion verdanken wir Herrn W. J. PoppELBAUM. 


Elektrische Leitfahigkeit von Mischkristallen intermetallischer 
Verbindungen 
G. Buscu und U. WINKLER (ETH.., Ziirich). 


In den vergangenen Jahren wurde die Mischkristallbildung von 
Halbleitern mit geringen Zusitzen von Stératomen untersucht. Be- 
kanntlich beeinflussen diese Fremdatome nach Menge und Art (Ak- 
zeptoren, Donatoren) die physikalischen Eigenschaften eines Halb- 
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leiters bei tiefen Temperaturen, im sogenannten Stérleitungsgebiet. 
Mit Ausnahme einer Verkleinerung des Eigenleitungsbereiches haben 
jedoch kleine Zusitze von Stératomen keinen Einfluss auf die fiir 
den reinen Halbleiter charakteristischen Eigenschaften im Eigen- 
leitungsgebiet. Die Mischkristalle bildenden, eingelagerten oder sub- 
stituierenden Fremdatome erzeugen zwar eine Gitterdeformation, 
die jedoch die physikalischen Eigenschaften des betreffenden Halb- 
leiters weit weniger beeinflusst als die Valenzverschiedenheit, d.h. 
die Donatoren- bzw. Akzeptorenwirkung. 

Eine grundsitzlich neue Frage wirft die Mischkristallbildung 
zweier oder mehrerer isomorpher oder isotyper Halbleiter auf. Das 
Gitter wird durch die Substitutionsmischkristallbildung aufgeweitet 
oder kontrahiert, was im quantenmechanischen Modell eine Ver- 
breiterung oder Verschmilerung der Energiebiander bedeutet, ins- 
besondere auch eine Variation des Abstandes zwischen Valenz- und 
Leitungsband. Mit der Konzentrationsiinderung innerhalb einer 
Mischkristallreihe ist somit ein funktionaler Verlauf der Aktivie- 
rungsenergie, der Freiheitszahlen und damit der Ladungstragerkon- 
zentrationen zu erwarten. Beispielsweise bilden Silizium und Ger- 
manium eine liickenlose Mischkristallreihet). Vergleicht man die 
Aktivierungsenergien fiir die Eigenleitung (Ge: 0,76eV ; Si: 1,12eV?)) 
oder die Beweglichkeiten (Ge: bg = 3500, b,; = 1700; Si: by = 300, 
b, = 100 cem?Volt—1sek—! bei 7’ = 295°K)), so darf man aus Unter- 
suchungen an der Mischkristallreihe Silizium-Germanium wertvolle 
Riickschliisse auf den Leitungsmechanismus erwarten. 

Ein weiterer, allerdings komplizierterer Fall als die Mischkristall- 
bildung zwischen zwei elementaren Halbleitern ist die Mischkristall- 
bildung zwischen isomorphen, intermetallischenVerbindungen nicht- 
metallischer Struktur. Sind 4,,4,’, B,,B,’, .... Z,Z,' intermetalli- 
sche Verbindungen und Mischkristallbildner, dann lautet die For- 
mel fiir den allgemeinen Mischkristall: 


i Div Di its 


Yi Yeo ah 
wobei die «; und y; die Molbriiche bedeuten: 


Pp 
hand a; 
i=] 


Beispielsweise kristallisieren die Verbindungen Mg,Si, Mg,Ge, Mg.Sn 
im Antifluoritgitter*)>), iiberdies kann das Magnesium teilweise 
durch Kalzium ersetzt werden, so dass sich in beschriinkten Berei- 
chen Mischkristalle vom Typus 


(Ca,Mg,_,)o(Si,Ge,Sn,_,_.) 
bilden. 
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Die vorliegende Untersuchung beschrankt sich vorliufig auf das 
ternire System Magnesium-Germanium-Zinn mit der Mischkristall- 
formel 

Mg,(Ge,Sn,_,). 

Die Herstellung der Proben erfolgte aus spektralreinen Substan- 
zen durch unmittelbares Zusammenschmelzen der reinen Kompo- 
nenten in speziellen Hochfrequenzdruckéfen. Als Tiegelmaterial 
diente reiner Graphit, als Schutzatmosphire gereinigtes Argon mit 
ca. 2 atii Druck. Der Erstarrungsvorgang sowie die nachfolgende 
Hitzebehandlung (Temperung) wurden so gesteuert, dass wir an 
Stelle von Zonen- oder Schichtkristallen homogene Proben erhiel- 
ten, was wir mit Hilfe von Schliffbildern tiberpriiften. Da die Misch- 
kristallbildung zwischen Mg,Ge und Mg,Sn fiir unsere Untersuchung 
von grundsiatzlicher Bedeutung ist, haben wir in Ermangelung des 
Zustandsdiagrammes von einigen Proben Réntgenaufnahmen nach 
dem Pulververfahren von DeByEe-ScHERRER aufgenommen. Fiir die 
Gitterkonstanten des Antifluorittypus der reinen biniren Verbin- 
dungen erhielten wir folgende Werte: 


Mg,Si 6,338 -+ 0,002 A 
Mg,Ge 6,378 
Mg,Sn 6,750 


Die Literaturwerte fiir diese Verbindungen schwanken von Autor 
zu Autor innerhalb 1%, was wahrscheinlich auf eine ungenitigend 
reine Darstellung der Verbindungen zuriickzufiihren ist. 


Gitterkonstante 
a,lA] 
68 Mg, Ce, Sry, 
67 
66 
65 
64 
63 
6,24 - 1 : ————-+ r : ee 
0 Of G2 Gs OF OF O6 G7 Ob O9 tM 
Mg, 5n Mg, Ge 
Fig. 1. : 
Gitterkonstante (a) in Funktion des Mischkristallverhaltnisses Mg,Ge und Mg,Sn. 





y 


Fig.1 zeigt die Gitterkonstanten in Funktion des Mischkristall- 
verhaltnisses y fiir Mg,(Ge,Sn,_,). Proben mit den Verhiltnissen 
y = 0,4 bis y = 0,8 zeigen eine Verbreiterung und Aufspaltung der 
Linien®), was eine Mischungsliicke vermuten lasst. Dagegen tritt 
eine Gitterdeformation infolge Mischkristallbildung beidseitig an 
den Riandern der reinen binéren Verbindungen auf. 
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Die elektrische Leitfaihigkeit wurde nach einer Wechselstrom- 
kompensationsmethode’) ermittelt. Fig. 2 zeigt die Leitfahigkeits- 
werte innerhalb der Eigenleitungsbereiche in Funktion der ab- 
soluten Temperatur, des Mischkristallverhiltnisses bzw. des Mi- 
schungsverhiltnisses y. Die unmittelbar aus den Steigungen dieser 


/09,0 


J 


EXAW NAAN 
12111098 76 5 








——— . : 
5 100 
, 


Fig. 2. 
Elektrische Leitfahigkeit in Funktion der Temperatur und des 
Mischkristallverhaltnisses y. 
Leitfihigkeitsgeraden ermittelten Aktivierungsenergien JE, betra- 
gen fiir Mg,Ge 0,57 eV und fiir Mg,Sn 0,26 eV8). Der Index o soll 
angeben, dass fiir die Eigenleitung ein Leitfihigkeitsgesetz von der 
Form: 
AE, 

o=A-e *? 
angenommen wurde. Unter Beriicksichtigung, dass das T'-*/?-Gesetz 
der Beweglichkeiten von Srrrz®) fiir rein thermische Streuung und 
kovalente Bindung fiir diese Verbindungen nicht erfiillt ist, muss 
die Leitfahigkeit durch a 


oa sNE S Tag ee 


dargestellt werden. Um die Aktivierungsenergie 4/ zu bestimmen, 
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muss daher an Stelle von log o richtigerweise log (T—*)- a) in Funk- 
tion von 1/7’ aufgetragen werden. Der Exponent a muss durch eine 
zweite Messung einer Relaxationszeit abhingigen Grésse (z.B. des 
Hall-Effektes; aus R-o) bestimmt werden. Die in Fig. 3 aufge- 


4Eglev] 
4607 
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045 4 
040 7 
0355 


090 4 





0,25 





a4 05 O86 G7 G& 09 10 y 
Fig. 3. 

Aktivierungsenergie (4H#,) der Eigenleitung in Funktion des 

Mischkristallverhaltnisses y. 


tragenen Aktivierungsenergien 4H, werden entsprechend diesem 
Sachverhalt nach Bestimmung des Exponenten (oder der Funk- 
tion) a noch etwas vergréssert werden miissen?®). Tabelle 1 zeigt 
die Zusammenstellung der experimentellen Resultate. 

Tabelle 1. Experimentelle Daten. 


| | 
Probe | Gew.% | Gew.% | At.% | At.% Pa Molbr.| AE, 





| Gitter- | Mengen- 
konst.a__konst. 


Nr. |Mg,Ge' Mg,Sn| Mg Ge Sn y eV N log A 


100 66,67 0 33,33 0,000 | 0,26 6,750 3,56 


98 66,67 0,92 | 32,41 | 0,028 | 0,28 3,60 
95 66,67 | 2,26 |31,07 0,068 | 0,31 | 6,737 3,63 
90 (66,67 | 4,43 |28,90 0,133 | 0,36 : 3,72 
85 (66,67 6,53 | 26,80 | 0,196 | 0,39 3:73 
66,67 8,54 | 24,80 0,256 | 0,42 3,82 
66,67 | 10,52 | 22,81 0,316 | 0,45 3,82 
66,67 | 13,60 | 19,73 0,408 | 0,49 6,628 3,84 
66,67 | 16,00 17,33 | 0,480 | 0,51 | 6,580 3,83 
66,67 | 19,33 14,00 0,580 | 0,53 = 3,81 
66,67 26,82 | 6,51 0,805 | 0,56 | 6,429 3,78 
66,67 | 33,33 | 0 1,000 | 0,57 6,373 3,66 
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Wir méchten mit der theoretischen Deutung dieser experimen- 
tellen Resultate zuwarten, bis Messungen anderer elektrischer und 
magnetischer Gréssen vorliegen. 
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Die Ermittlung der wahren Aktivierungsenergie méchten wir an der inter- 
metallischen Verbindung Mg,Si erlautern: 
1Zo = 0,71 eV (bestimmt aus der Steigung der Kurve logo in Funktion von 
1/T), 
1E p = 0,99 eV (bestimmt aus der Kurve log R in Funktion von 1/7’; Rk = Hall- 
konstante). 
Aus dem Produkt & - o fiir verschiedene Temperaturen sieht man, dass nahe- 
rungsweise gilt: b ~ 7'-¢ (b = Beweglichkeiten), wobei der experimentelle Wert 
von a zwischen 2,5 und 2,6 liegt im Temperaturintervall 350° bis 800°C. Somit 
erhalt man entsprechend den theoretischen Beziehungen®) : 
1H = 0,77 eV (aus der Steigung der Kurve log(7'- a) in Funktion von 1/7). 
1E = 0,77 eV (aus der Steigung der Kurve log (7/2 + R) in Funktion von 1/7’). 
Der wahre Wert der Aktivierungsenergie betraigt demnach 0,77 eV. 


Méglichkeiten einer Beeinflussung der Charakteristik einer 
Cs-Sb-Photokathode 


von N. Scuaettti (ETH., Ziirich). 


Untersuchungen tiber den Dunkelstrom von Cs—Sb-Photokatho- 
den mit Sekundiarelektronenvervielfachern haben gezeigt, dass diese 
Kathoden nach Belichtung Nachwirkungserscheinungen zeigen, ins- 
besondere eine erhéhte thermische Emission. Durch Zusatz fremder 
Elemente gelingt es, ohne wesentliche Verainderung der Empfind- 
lichkeit der Cs-Sb-Kathode, diese Nachwirkungserscheinungen zu 
beeinflussen. Sie kénnen wesentlich verringert werden. 


Eine Darstellung erscheint demnachst in der ZAMP. 
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Trennung des 1,5-see-Cl*4 vom isomeren 33-min-Cl*4* 


von W. ARBER und P. STAHELIN (ETH., Ziirich). 


Es war zu vermuten, dass die beiden Chloraktivitaéten mit den 
Halbwertszeiten 33 min und 1,5 sec zu isomeren Zustanden des Iso- 
tops Cl*4 gehérent). Der Nachweis, dass das kurzlebige Isomer aus 
dem langerlebigen entsteht, ist uns mit Hilfe einer Szilard-Chalmers- 
Trennung gelungen. 

Als Ausgangssubstanzen verwendeten wir organische Verbindun- 
gen, welche 33-min-Cl*4* enthielten. Beim isomeren Ubergang kann 


17.34 
17Cl 











| | 
18634 od ae 
162 TIVITITITITITTTTT TTT TT b= 
Fig. 1. 


Zerfallsschema des Cl*4, 


das Cl4* durch Augerprozess mehrere Elektronen verlieren und 
sich dadurch aus dem Molekiilverband lésen. Das so befreite Cl*4 
wurde von der organischen Muttersubstanz getrennt und zu einem 
Zahlrohr gebracht, wo sein Zerfall nachgewiesen werden konnte. 

Wegen der kurzen Lebensdauer des einen Isomeres des Cl** sind 
viele der bekannten Isomerentrennungsmethoden nicht anwendbar. 
Es ist uns jedoch gelungen, die kurzlebige Aktivitit auf zwei ver- 
schiedene Arten von der Ausgangssubstanz zu isolieren und damit 
die vermutete genetische Beziehung zwischen den beiden erwahnten 
Aktivititen zu bestatigen. 

In einem ersten Trennungsverfahren wurde gasférmiger Tetra- 
chlorkohlenstoff von 80°C, welcher 33-min-Cl*** enthielt, verwen- 
det. Das beim isomeren Ubergang freigewordene Cl*4 wurde fort- 
laufend mit einem feinen Spriihregen von Wasser extrahiert. Das 
sofort zusammenfliessende Wasser erreichte innert ca. 2 sec das 


1) W. ARBER und P. StAHELIN, Helv. Phys. Acta 26, 433 (1953); P. SrAHELIN 
und P. PREISwERK, Nuovo Cimento 10, 1219 (1953). 
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Zahlrohr, wo die 4,45-MeV-8+-Strahlung des Cl*4 nachgewiesen wer- 
den konnte. Der Untergrund, welcher von dem im Wasser gelésten 
und mitgespiilten Tetrachlorkohlenstoff herriihrte, wurde durch be- 
sondere Messungen ermittelt. 

Eine zweite Trennungsmethode beruht auf der chemischen Affini- 
tit von freiem Chlor zu Metalloberflachen. Aus mehreren Lagen von 
feinem Cu-Sieb wurde ein Filter hergestellt und vor einem Zahlrohr 
angeordnet. Durch dieses Filter wurde gasférmiges, 33-min-Cl*4* 
enthaltendes Athylchlorid geleitet. Dabei blieb ein Teil des kurz 
vorher entstandenen 1,5-sec-Cl®4 an der Cu-Oberflaiche haften und 
dessen Zerfall wurde registriert. Als Vorratsbehilter fiir das Gas 
dienten zwei Polyaithylensaicke, zwischen welchen das Gas stindig 
hin- und hergepresst wurde. Bei langsamem Strémen wurde eine 
kleine Stosszahl am Zihlrohr registriert, da nur ein kleiner Teil des 
in den Vorratsgefiissen entstehenden 1,5-sec-Cl°* vor dem Zerfall 
das Zahlrohr erreichte. Bei schnellem Strémen dagegen war die 
Stosszahl] bedeutend héher, da ein grosser Teil des entstandenen 
Cl%4 vor der 6+-Emission bis zum Ziahlrohr gelangte. Die Abhangig- 
keit der Stosszahl von der Strémgeschwindigkeit bestatigte, dass es 
sich um eine Aktivitit mit einer Halbwertszeit zwischen 0,5 und 
3 sec handelt. 

Die Aktivierung des Chlors durch Cl*5(y,n)Cl54-Prozess erfolgte 
bei beiden Experimenten, indem direkt die organischen Ausgangs- 
substanzen am Betatron bestrahlt wurden. Eine der gréssten Schwie- 
rigkeiten bestand darin, dass schon bei der Bestrahlung ein grosser 
Teil der entstehenden Cl*4*-Atome aus dem Molekiilverband los- 
gelést wurde. Diese mussten vor unseren Versuchen vollstindig aus 
der organischen Substanz entfernt werden, weil sie sonst die Messun- 
gen durch starken Untergrund gestért hatten. Die Reinigung er- 
folgte durch wiederholtes Auswaschen mit Wasser und Extraktion 
mit Metallfiltern. Es zeigte sich ferner, dass sich das als Gasbehalter 
verwendete Polyathylen vorziiglich als Bindungsmittel fiir freies 
Chlor eignet. 

Der Firma Maxim AG., Fabrik fiir thermo-elektrische Apparate 
in Aarau, und der Eidg. Materialpriifungs- und Versuchsanstalt in 
Ziirich danken wir bestens fiir das uns tiberlassene Material. 


Sources standard pour la mesure de l’activité absolue de préparations 
contenant du phosphore-32 ou de Viode-131 


par P. Lerca et L. PhRaurron (Lausanne). 
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Eine neue dekadische Zahlréhre mit kalten Kathoden 
von H. v. GUGELBERG (Maienfeld). 


Es wird eine neue dekadische Gasentladungszahlréhre mit einem 
Zihlring aus lauter unsymmetrischen Reinmolybdiankathoden be- 
schrieben. Bei der Entwicklung der neuen Réhre wurden insbeson- 
dere folgende Bedingungen gestellt : 

1. Das Zihlresultat sollte von Auge direkt an der Rohre ablesbar 
und ausserdem bei Bedarf auch elektrisch in Form von Spannungen 
verfiigbar sein. Die Leistung dieser Spannungen sollte nétigenfalls 
zur direkten Betitigung eines elektromechanischen Relais ausrei- 
chen, so dass z.B. bei Erreichen eines bestimmten Resultates ge- 
wisse Schaltvorginge in einfacher Weise automatisch ausgelést wer- 
den kénnen. 

2. Irgendeine, vielleicht an verschiedenen Réhren desselben Zah- 
lers ungleiche Zahl sollte nach vorheriger Einstellung durch An- 
legen einer einzigen Spannung vorgewahlt werden kénnen. 

3. Es wurde weitgehende Unabhingigkeit des Funktionierens von 
der Konstanz der Anodenspannung oder von der Form und Dauer 
der zu zihlenden Impulse angestrebt. 

!. Es wurde auf grésste Einfachheit der Schaltung bei minimalem 
Aufwand an iussern Schaltelementen geachtet und die Réhre sollte 
eine hohe Lebensdauer aufweisen. 








K, al 


























Fig. 1. 
Dekadische Zahlréhre mit saminda Kathoden. 

Diesen Anforderungen konnte am besten eine Kaltkathodenréhre 
mit einem Zihlring aus lauter unsymmetrischen Kathoden gerecht 
werden. Die Entwicklung ging dabei von einem Prinzip aus, das 
erstmals in den Bell Telephone Laboratories, USA., angewendet 
wurde. 

In unserer Figur ist die Réhre schematisch dargestellt, wobei der 
aus 20 Kathoden bestehende Zahlring der Ubersichtlichkeit halber 
als gerade Reihe gezeichnet wurde, Die Kathoden sind bei der ein- 
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fachsten Schaltung in je zwei Gruppen parallel miteinander ver- 
bunden, wobei immer eine Kathode der einen Gruppe mit einer 
Kathode der andern Gruppe abwechselt. Die Kathoden der einen 
Gruppe bezeichnen wir als Hauptkathoden K,, K, usw. bis Ky; sie 
sind am negativen Pol einer Gleichspannungsquelle angeschlossen. 
Die Gruppe der Hilfskathoden K,’, K,’ usw. bis Ky)’ liegt iiber den 
Widerstand R; an einer positiven Spannung von z.B. 20 V. Die 
Anode endlich, ist itiber den Strombegrenzungswiderstand R, mit 
dem positiven Pol der Spannungsquelle verbunden (-+ 200 V). Beim 
Anlegen der Anodenspannung ziindet eine der Hauptkathoden und 
durch kurzzeitiges Offnen des Schalters S erreicht man, dass die 
erste Kathode K, ziindet. 

Von der jeweils geziindeten Kathode geht eine grosse Zahl von 
Ionen und Elektronen auf die benachbarten Entladungsstrecken 
iiber und erniedrigt deren Ziindspannung. Durch geeignete Katho- 
denasymmetrie erreicht man ausserdem, dass die Ziindspannungs- 
erniedrigung bei jener Kathode am gréssten ist, welche in Zihlrich- 
tung auf die geziindete Kathode folgt. Wenn man daher parallel zum 
Widerstand R, einen geniigenden Spannungsimpuls anlegt, der die 
Spannung zwischen den Hilfskathoden und der Anode erhoéht, springt 
die Entladung auf die nachste Hilfskathode in Zahlrichtung iiber. 
Bei Wegnehmen der Impulsspannung springt sie aus denselben 
Asymmetriegriinden wieder auf die nachste Hauptkathode in Zahl- 
richtung und so macht die Entladung immer beim Anlegen und 
Wegnehmen der Impulsspannung einen Schritt. 

Das maximale Zihltempo ist durch Ionisierungs- und Deionisie- 
rungszeiten begrenzt und hangt stark von der Bedeutung der meta- 
stabilen Atome fiir die Ionisierungsvorgiinge in einem gegebenen 
Fiillgas ab. Wihrend im Labor mit unedlen Gasen Zihlgeschwin- 
digkeiten von bis zu 10° Impulsen pro Sekunde erreicht wurden, 
arbeiten die zur Zeit verfiigbaren technischen Réhren mit Edelgas- 
fiillung nur bis zu 3 - 10? Impulsen pro Sekunde. 

Zur optischen Ablesung kénnen die Glimmkathoden direkt durch 
entsprechende Lécher in der topfférmigen Anode beobachtet wer- 
den. Die Lécher sind den Hauptkathoden entsprechend numeriert. 
Falls elektrische Ablesung gewiinscht wird, miissen Widerstinde 
oder Relais in die einzelnen Zuleitungen der Hauptkathoden K, bis 
Ky geschaltet werden. 

Durch Verwendung reinster Molybdankathoden wurde eine sehr 
erosse Lebensdauer und Unempfindlichkeit gegeniiber Uberlas- 
tungen erreicht. 

Zusammenfassend kann gesagt werden, dass die neue Rohre bei 
grosser Zuverlassigkeit und Lebensdauer eine ausserst einfache, un- 
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kritische und auch fiir viele Zwecke anpassungsfihige Schaltung 
erlaubt. Man hofft, die Zihlgeschwindigkeit mit der Zeit noch we- 
sentlich zu steigern. Die Entwicklungsarbeiten wurden in der Cer- 
berus GmbH., Bad Ragaz, durchgefiihrt. 


Absolutmessung von N, und N, zur Bestimmung von 
Konversionskoeffizienten 


von J. BRUNNER, O. Huser*), R. Joty**) und D. MAEprER (ETH., Ziirich). 


Fiir die Bestimmung der Drehimpulsdifferenzen und Parititen 
von Kernniveaus ist die Kenntnis der Konversionskoeffizienten «,, 
%,, -.. der entsprechenden y-Uberginge von grosser Bedeutung. 
Entsteht der zu untersuchende Kern als Folgeprodukt eines ein- 
fachen f-Zerfalls, so bestimmt man iiblicherweise mit Hilfe des 
magnetischen f-Spektrometers das Verhiltnis von N (Anzahl -Zer- 
fille) zu N, (Anzahl Konversionselektronen) und berechnet hieraus, 
z. B. fiir die Konversion in der K-Schale: 


Nix 
UN See AbuNg pt oo) (1) 
Wenn aber ein komplexer #-Zerfall vorlegt, so ist eime genaue 
Kenntnis des Zerfallsschemas erforderlich, um « allein aus Messun- 
gen im #-Spektrometer bestimmen zu kénnen. Zu der hierdurch 
bedingten Unsicherheit tritt noch folgende grundsatzliche Schwie- 
rigkeit, die allen jenen Methoden anhaftet, bei welchen man N, mit 
der Anzahl der betreffenden Ubergiinge vergleicht: sobald « S> 1, 
so wird der Nenner in (1) als Differenz zweier fast gleich grosser 
Zahlen unbestimmt. In solchen Fallen ist es besser, direkt N,, zu 
messen und mit N, zu vergleichen, wozu wir folgende Methode aus- 
gearbeitet haben: N,, wird mit Hilfe des Szintillationsspektrogra- 
phen, N, im magnetischen Linsenspektrometer fiir ein und dasselbe 
Praparat absolut bestimmt. 


Fiir die Messung der unkonvertierten Strahlung haben wir den 
Raumwinkel durch einen Bleikollimator festgelegt und mit Hilfe 
von berechneten Kurven!) eine Korrektur wegen der Durchlissig- 
keit des Pb fiir die primiren y-Strahlen angebracht; diese war in 
den meisten Fallen < 20%. Um die Ansprechwahrscheinlichkeit 


*) Jetzt an der Universitat Fribourg. 
**) Laboratoire Central des Poudres, Paris. 
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gleich dem im Szintillationskristall absorbierten oder gestreuten 
Bruchteil der (senkrecht einfallenden) Quanten setzen zu kénnen, 
haben wir die gemessene Stosszahl jeweils mit Hilfe der berechneten 
Compton-Verteilungen?) bis zur Energie 0 extrapoliert, was Kor- 
rekturen von weniger als 10° verursachte. Der Beitrag der Riick- 
streuung aus dem Lichtleiter, welcher z. B. bei 412 keV fiir den ver- 
wendeten Nal-Kristall 3% der Gesamtstosszahl ausmacht, wurde 
jeweils abgezogen, ebenso die von der Konversion (teilweise auch 
aus dem Pb-Kollimator) herritthrende Réntgenstrahlung. Da die so 
korrigierten Photoanteile innerhalb 5°% mit den theoretischen Wer- 
ten1) iibereinstimmen, schitzen wir den Gesamtfehler der rein rech- 
nerischen Ermittlung von N, aus der Szintillationsmessung auf 
3-10%, je nach y-Energie. 

Fiir die Absolutmessung der Elektronen haben wir den Raum- 
winkel des £-Spektrometers nach zwei verschiedenen Methoden be- 
stimmt: 

1. Die Gesamtfliche der im f-Spektrometer gemessenen Elek- 
tronenverteilung (Spektrum + Konversionslinien + Augerlinien) 
wird mit der in einer grossen Vakuumkammer ohne Magnetfeld mit 
dem gleichen Zaihlrohrfenster gemessenen Stosszahl verglichen. Da 
bei der zweiten Messung der Raumwinkel durch eine Blende vor 


dem Zahlrohrfenster genau definiert ist, erhalt man hieraus direkt 
die einer Flacheneinheit des £-Spektrums entsprechende absolute 
Elektronenemission. 


2. Ein Praparat eines 6-Strahlers mit bekannten Zerfallsschema 
und Konversionskoeffizienten wird nach der bekannten Koinzidenz- 
methode mittels Zaihlrohren absolut geeicht und die Fliache der 
Konversionslinien im £-Spektrometer ausgemessen. 

Solche Eichungen wurden mit Quellen von Cd? und Cs1%? (erste 
Methode) und Au?®§ (beide Methoden) ausgefiihrt und lieferten auf 
+ 2% iibereinstimmende Resultate. Die geeichten Au?®®- und Cs1!37- 
Quellen erlaubten uns ausserdem eine experimentelle Kontrolle der 
Absolutmessung der y-Strahlen. 

Typische Fille mit grossem « (und daher grosser Unsicherheit der 
bisherigen Literaturwerte) sind die isomeren Ubergtinge von Ag}? 
und Ag}°®, Wir haben die Muttersubstanzen dieser beiden Isomere, 
nimlich Cd?°? und Cd?°°, durch Bestrahlen von Ag mit Protonen 
im Cyclotron hergestellt und die beiden Aktivitaéten durch ver- 
schiedene Bestrahlungsdauer bzw. Abklingenlassen vor der Messung 
voneinander getrennt. Fiir die Messung des Elektronenspektrums 
sei auf eine friihere Arbeit verwiesen?). Eine Messung der unkonver- 
tierten Strahlung von Ag!®® im Impulsspektrographen zeigt Fig. 1. 
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Parallel zu der photographischen Auf 
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nahme des Amplitudenspek- 


trums haben wir 4 Zihlwerke in Betrieb, welche die absoluten 
Stosszahlen in den an den Randern mittels kiinstlicher Impulse 


markierten Energiebereichen registrieren. 


Kk 


Stosszahl 
pro knergie- 
intervall 


A 


Stosszahlen 

in den ~ 

Zahikaniilen 
50 
“> 


Fig. 1. 
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y-Energie 


Die Ergebnisse sind in Tabelle 1 zusammengefasst. Obwohl fiir 
diesen Energiebereich noch keine zuverlassigen theoretischen Be- 
rechnungen von «, existieren, zeigt die Extrapolation der Daten 


Tabelle 1. 
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von Ross et al.’) bei Beriicksichtigung der «,: «,-Verhiltnisse 
eindeutig, dass es sich bei beiden Isomeren um elektrische 2°*-Pol- 
Ubergiinge handelt, in Ubereinstimmung mit GoLtpHABER und 


SunyvAR§), 
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Der Zerfall von Hg'?5-Au'?> und Hg'?7-Au'%” 
von O. Husser*), J. Hatrer, R. Joty**), D. MaAgpER und J. BRUNNER 
(ETH., Ziirich). 

In einer friiheren Arbeit haben Huser, Jory, ScHeRRER und 
VrERSTER?) erstmals tiber den Zerfall von Hg?®*® berichtet und ein 
Isomer von 30sec im Au?®® nachgewiesen, dessen Elektronenkas- 
kade (56 KeV, 260 KeV) im magnetischen Linsenspektrometer am 
abgetrennten Isomer gemessen worden ist. Diese Messungen ergaben 
bereits das in Fig.1 dargestellte Zerfallschema. 


195 195 


7gAu 16 2049 1:5 





tS) 95+05h 














M4 4A* wee [oua 
+ 
MI+E 2 , 180d 


Fig. 1. Zerfallschema von Hg?®®. 
Bei den Niveaus von 61,4 und 240,4 keV ist ein Spin von ®* ,+ nicht ausgeschlossen. 
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*) Jetzt an der Universitat Fribourg. 
**) Laboratoire Central des Poudres, Paris. 
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| | 
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Aus Messungen am Permanentmagnet-Halbkreisspektrometer 
Weitere y-Linie bei 1,15 MeV mit Intensitaét ~ 40°, der 779-1 
!) E3 ist aus K/Z und «x nicht auszuschliessen. 
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neter des Nobel-Instituts in Stockholm. 
779-keV-Linie. 
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Die Ubergiinge wurden nun mit spektrometrischen Koinzidenz- 
messungen in einem Linsenspektrometer?), im Scintillationsspektro- 
meter und in einem hochauflésenden Halbkreisspektrometer unter- 
sucht. In der Tab. 1 sind unsere Messresultate zusammengestellt. 
Die angegebenen Multipolordnungen der y-Ubergiinge basieren auf 
dem K/L-, dem Ly: Ly: Lyy-Verhaltnis und den gemessenen Kon- 
versionskoeffizienten. Aus diesen ergeben sich die Spinzuordnungen 
der Fig.1. Die Ergebnisse dieser Messungen wurden von GILLoN, 
Mineticu und pE-Suatir’) bestitigt. 

Neben den im Zerfallschema stark eingezeichneten Niveaus exi- 
stieren im Au?®> mit Sicherheit noch Niveaus bei héheren Energien, 
da y-Uberginge von 559 KeV, 600 KeV, 779 KeV und 1,15 MeV ein- 
deutig nachgewiesen werden kénnen, in teilweiser Ubereinstimmung 
mit Moon und THompson?). Halbwertszeit, Konversionskoeffizient 
und wahrscheinlichste Multipolordnungen dieser y-Uberginge sind 
ebenfalls in Tab. 1 zusammengestellt. Die Zuordnung dieser y-Linien 
zu Niveaus in Au?%® ist noch nicht abgeschlossen und soll mit 
spektrometrischen f-y-Koinzidenzmessungen abgeklart werden. Es 
ist wahrscheinlich, dass die 779-KeV-y-Linie der Crossover des 
600-KeV- und des 179-KeV-Uberganges ist; auf diese Weise wiirde 
ihre Lage im Zerfallschema festgelegt. Das 143).-Niveau in Hg1% 
zerfillt einerseits tiber die y-Kaskade in Hg, andererseits durch 
K-Einfang in Au!®** (30 sec) mit einem Intensivititsverhiltnis von 
1:1. Die auch im Scintillationsspektrometer nachgewiesene inten- 
sive y-Linie von 559 KeV zeigt eine reine Periode von 40 h, entsteht 
also durch K-Einfang aus dem %3/.-Zustand. Das zugehérige Niveau 
besitzt daher gleichfalls einen hohen Drehimpuls (9/2, 11/2). Es 
gibt gute Griinde anzunehmen, dass der 559-KeV-Ubergang eben- 
falls auf das isomere Niveau hy). in Au?®>* fiihrt. In diesem Fall 
betriigt das Intensitiitsverhaltnis der direkten Anregung des Iso- 
mers durch K-Einfang zu derjenigen tiber den 559-KeV-Uber- 
gang 2:1. 

Huser und al.*) und pe-Suauirt und al.*) haben iiber den Zerfall 
von Hg?9? berichtet, wobei einzig in der Zuordnung der Ubergiinge 
des Isomers Au?*’* (7 sec) noch einige Diskrepanzen auftraten. 
Spektrometrische Koinzidenzmessungen hatten einwandfrei erge- 
ben, dass das Isomer in Kaskade zerfallen muss. Mimevicu und 
prE-Suauit’) haben den isomeren Ubergang nun einer y-Linie von 
130 KeV als E3-Strahlung zugeschrieben. Um diese Zuordnung zu 
erharten, haben wir durch (n,n)-Anregung das 7-sec-Isomer erzeugt 
und den Zerfall im Scintillationsspektrometer untersucht. Dabei er- 
gab sich eindeutig das Vorhandensein zweier y-Linien von 277-KeV- 
und 130-KeV-Energie. Uberdies haben wir mit einem starken Hg?97- 
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Praparat den Crossover von 407 KeV im Spektrometer gefunden, 
welcher als M 4 interpretiert werden muss. Die Messresultate und 
ihre Interpretation sind ebenfalls in Tab.1 enthalten. 

Fiir wertvolle Messungen am Instituut voor Kernphysisch Onder- 
zoek in Amsterdam danken wir G. J. Niscu und R. H. Nusssavum. 
Prof. H. StAris in Stockholm sind wir zu grossem Dank verpflich- 
tet fiir Messungen am hochauflésenden Halbkreisspektrometer und 
Prof. C. J. Bakker, Amsterdam, fiir die grossziigige Erlaubnis zur 
Herstellung der Quellen. P.D. Dr. K. BhEuLER danken wir fiir wert- 
volle Diskussionen und Dr. A. pe-Suauir fiir die Mitteilung noch 
nicht veréffentlichter Resultate. 

Die ausfiihrliche Arbeit erscheint in den Helv. Phys. Acta. 
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Protonenstreuung an Kohlenstoff 


von M. Martin, H. ScHNErDER und M. Sempert (ETH., Ziirich). 


Der Vergleich der Spiegelkerne C1* und N?* lasst erwarten, dass 
auch im N?}3 oberhalb der schon bekannten Niveaus bei 2,369, 3,511 
und 3,558 MeV#) noch weitere diskrete Zustiinde auftreten. Wir 
haben deshalb Kohlenstoff in Form einer Polystyrenfolie von 
1,05 mg/cm? Dicke mit Protonen des Cyclotrons bestrahlt und wah- 
rend der Bestrahlung die gestreuten Protonen sowie die von der 
inelastischen Streuung herriihrende y-Strahlung gemessen. Die Ener- 
gie der Protonen konnte mit Hilfe von Aluminiumabsorbern von 
2 bis 7 MeV variiert werden, und jeder Messpunkt bezieht sich auf 
die gleiche Anzahl von Protonen, da wir gleichzeitig die auf die 
Target auftreffende Ladung bestimmt haben. 

Die Anregungskurve der y-Quanten (Fig.1) zeigt zwei verhalt- 
nismissig scharfe Resonanzen bei 4,95 + 0,07 MeV und 5,45 + 


1) F, AszeNBERG und T. Lauritsen, Rev. Mod. Phys. 24, 363 (1952). 
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0,07 MeV (Schwerpunktssystem). Die Protonenstreuung lisst zwei 
weitere Resonanzen bei etwa 4,4 und 2,9 MeV erkennen. Diese sind 
allerdings weniger ausgeprigt, weil sich hier der Kernstreuung auch 
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Fig. 1. 


6 MeV 


Unter 105° gestreute Protonen und emittierte y-Quanten. Auf der Abszisse ist die 
Energie der einfallenden Protonen in MeV und auf der Ordinate sind die Messpunkte 
in willkirlicher Skala aufgetragen. 


noch die Streuung am Coulomb-Feld tiberlagert (besonders bei klei- 


nen Energien). 


Die Messung der in der Target induzierten Aktivitaét nach der Be- 
strahlung (N+ mit einer Halbwertszeit von 10,5 min), die von dem 
Prozess C1%(p,n)N15 und eventuell C12(p,y)N1* herriihrt, schliesst 
aus, dass die beobachtete y-Strahlung mit diesen Prozessen in Zu- 


sammenhang steht. 
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Wir ordnen die bei diesem Experiment gefundenen y-Resonanzen 
dem Prozess C12(p,p’,y)C12 zu (Fig.2). Der Ubergang erfolgt somit 
tiber den ersten angeregten Zustand des Cl? bei 4,43 MeV. Damit 
ist auch klar, warum bei der 4,4-MeV-Resonanz keine y-Strahlung 
mehr auftritt. Hier ist dieser Ubergang aus energetischen Griinden 
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Fig. 2. 
Zuordnung der gefundenen Resonanzen im Zwischenkern N13, Die Niveaus bei 
2,37, 3,51 und 3,56 MeV sind der Zusammenstellung bei AJZENBERG und Lav- 
RITSEN!) entnommen. 


nicht mehr méglich. Sehr auffallig ist, dass diese Gruppe von Ni- 
veaus eine Wiederholung der schon bekannten tieferen Zustande 
(einschliesslich des Grundzustandes) darzustellen scheint, wobei die 
Energie um etwa 4,5 MeV hoéher hegt. Dies ist aber gerade die 
Energie des ersten angeregten Zustandes im C1” (4,43 MeV), und 
man kann vermuten, dass es sich hier um einen besonders ausge- 
prigten Fall von Rumpfanregung handelt. 


Diskussionsbemerkung zu ,,Protonenstreuung an Kohlenstoffi* 


von KonraD BLEULER (Ziirich). 


Die neue Niveaugruppe des Kerns N?!* lasst sich mit Hilfe eines 
einfachen Kernmodells interpretieren: Man fasse den Kern als 
System auf, das aus dem relativ stabilen Rumpf C!? und einem 
,,£Leuchtproton™ gebildet wird. Das Potential dieses Zweikérper- 
problems hat dann etwa die in Fig.3 angegebene Form (Kurve V4). 
Die dazugehérigen stabilen und instabilen Niveaus ergeben dann 
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den Grundzustand und die tiefsten angeregten Zustiinde von N1% 
(Fig.3, Gruppe A). Die Méglichkeit der Durchdringung des Cou- 
lomb-Walles in der Gruppe A, fiihrt dann zu den bekannten Reso- 
nanzen der elastischen Protonstreuung an C12, Das Schalenmodell 
ergibt folgende Zuordnung: Grundzustand pj, erstes angeregtes 
Niveau d;j., usw. Die empirische Tatsache, dass zwischen diesen 
beiden Niveaus noch die bereits besetzten Zustiinde 81). und psi 
eingeschoben erscheinen, bedeutet, dass der Rumpf nicht exakt aus 


443 MeV 


Fig. 3. 
Zur Erlauterung der Rumpfanregung des N?°. 


Einteilchen-Wellenfunktionen aufgebaut ist, wie dies im Schalen- 
modell angenommen wird. Ganz ahnliche Verhiltnisse hat man bei 
den Kernen F?? und O?7. 

Fir Protonenergien, welche héher als der Coulomb-Wall von V, 
liegen, wiirde man zuniichst nach unserm Bilde keine weitern Reso- 
nanzen erwarten. Es ist aber zu bedenken, dass bei geniigender 
Energie der Rumpf angeregt werden kann (4,43 MeV fiir das erste 
Niveau von C??). Man erhialt also weitere Niveaugruppen, wenn das 
,,Leuchtnukleon* den angeregten Rumpf ,,umkreist“. Fiir die erste 
Anregungsstufe des Rumpfes ergibt sich damit gerade die neue 
Niveaugruppe von N? (Potentialkurve Vz und dazugehérige Gruppe 
B in Fig. 3). 

Aus Fig.3 ist ersichtlich, dass fiir die hdheren Niveaus der Gruppe 
B (Gruppe B,, welche der Gruppe A, entspricht) eine zweistufige 
Zerfallsméglichkeit besteht : 
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1.Stufe: Das Proton durchdringt den Coulomb-Wall des ange- 
regten Rumpfes und wird mit der Energie Ez, (Fig. 3) emittiert. 

2.Stufe: Der Rumpf geht durch y-Emission (4,43 MeV) in den 
Grundzustand zuriick. Damit wird aber gerade die experimentell 
gefundene inelastische Resonanzstreuung an C!? dargestellt, wenn 
man annimmt, dass die Zwischenkerne durch Zustiinde aus der 
Gruppe B, gebildet werden. Fiir die tiefern Zustaénde aus der 
Gruppe B wird nach unserm Bilde dieser Prozess unméglich, und 
es bleibt nur noch eine Resonanz in der elastischen Streuung, wie 
das schéne Experiment deutlich zeigt. 

Beim Spiegelkern C1* ist auch die Niveaugruppe, welche der zwei- 
ten Anregungsstufe des Rumpfes C1?” entspricht (7,5 MeV) experi- 
mentell gefunden worden. 


Richtungskorrelation in fliissigen Quellen 


von H. ALBERS-SCHONBERG, E. Herr, F. Grmui und T. B. Novey (ETH.., Ziirich). 


Friihere Experimente haben gezeigt, dass die Winkelkorrelation 
der y-y-Kaskade des Cd144 durch Kernwechselwirkung mit aéusseren 
Feldern stark beeinflusst sein kann). Zur Messung der ungestérten 
Korrelation wurden hiufig fliissige Quellen verwendet?) %) (wiisserige 
Lésungen oder metallische Schmelzen). Solche Quellen zeigen im 
allgemeinen die maximale Anisotropie. Neuere Messungen ergeben 
jedoch, dass bei fliissigen Quellen auch eine Beeinflussung vorhan- 
den sein kann. Dieser Effekt kann mit der kiirzlich von ABRAGAM 
und Pounp‘) veréffentlichten Theorie verstanden werden. Diese 
Theorie nimmt an, dass in der fliissigen Quelle am Ort des Kerns 
elektrische Felder vorhanden sind, welche Betrag und Richtung 
wegen der Brownschen Bewegung stindig wechseln und die deshalb 
ausgemittelt werden kénnen (Relaxationszeit t,). Der auftretende 
Schwiachungsfaktor hingt von der Relaxationszeit t,, der Lebens- 
dauer ty des Kerns im mittleren Niveau und der mittleren Wechsel- 
wirkungsenergie @ ab und ist von der Form: 


1 
= 


= ipa, 


Die Abhiangigkeit der Anisotropie 


A=W(a)/W (Z)-1 


von der Relaxationszeit wird durch die beiden folgenden Experi- 
mente gezeigt, bei denen eine Lisung von InCl, in Glycerin als 
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Fig. 1. 
InCl, gelést in wasserfreiem Glycerin, Anisotropie in Funktion der Temperatur. 
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Fig. 2. 
InCl, gelést in einer Glycerin-Wasser-Lésung, Anisotropie in Funktion der 
Wasserkonzentration der Lésung. 
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Quelle diente. Im ersten Experiment (Fig.1) wird die Relaxations- 
zeit variiert durch Erwirmen einer aus wasserfreiem Glycerin her- 
gestellten Quelle. Im zweiten Experiment (Fig.2) erreicht man die 
Verinderung der Relaxationszeit durch Variation der Konzentra- 
tion einer Wasser—Glycerin-Lésung. Die erhaltenen Kurven zeigen 
den nach der Theorie erwarteten Verlauf. 

Der wesentliche Unterschied zwischen der Beeinflussung in der 
fliissigen und derjenigen in einer festen polykristallinen Quelle wird 
demonstriert durch ein delay-Experiment. Misst man namlich ver- 
zogerte Koinzidenzen, so geht fiir fliissige Quellen die Anisotropie 
mit wachsender Verzégerungszeit tp gegen Null, wahrend man (bei 
hinreichend kleiner Auflésungszeit des Koinzidenzverstarkers) fiir 
polykristalline Quellen fiir A(tp) eine periodische Funktion erhilt®). 
Solche delay-Experimente sind im Gange und vorliaufige Messpunkte 
scheinen die erwarteten Ergebnisse zu liefern. 

Wir danken den Herren H.-J. Gerper und P. DEBRUNNER fiir 
Mithilfe bei den Messungen. 
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Die 0+-Zustinde der (4 n + 2)-Kerne 
von P. STdHEe vin (ETH., Ziirich). 


Im Li®, B!° und N?! sind tiefliegende Anregungszustiinde be- 
kannt, die bei gerader Paritaét den Spin Null aufweisen (0*-Zustande) 
und denen der Isotopenspin T' = 1 zugeschrieben wird, da sie bis 
auf die Verschiedenheit der Coulomb-Energie den Grundzustinden 
ihrer Nachbarisobare zu entsprechen scheinen. Kernzustainde mit 
denselben Eigenschaften haben wir nun auch im Al?®, im Cl*4 und 
im K%8 gefunden. Dies bestiitigt eimerseits die Ladungsunabhingig- 
keit der Kernkrifte, und andererseits folgt daraus, dass nicht nur 
bei den leichtesten Kernen bis zum N?!4, sondern mindestens bis 
zum K3§ mit dem Isotopenspin gerechnet werden darf. Durch die 
Anwendung dieses zusatzlichen Hilfsmittels kann man in allen Ker- 
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nen mit der gleichen ungeraden Protonen- und Neutronenzahl den 
Spin des Grundzustandes bestimmen. 


Ein ausfiihrlicherer Bericht tiber diese Untersuchungen erscheint 
in den Helv. Phys. Acta 26 (1953). 


Arbeit pro Ionenpaar von mehratomigen Gasen fiir Po-a-Teilehen 


von C. Brser, P. Huser und A. MULuER (Basel). 


In einer friitheren Arbeit?) wurde die Arbeit pro Ionenpaar in ver- 
schiedenen Gasen bestimmt. Mit derselben experimentellen Anord- 
nung haben wir fiir weitere mehratomige Gase die Arbeit pro Ionen- 
paar fiir Po-«-Teilchen gemessen. Zu ihrer Berechnung wird die 
Po-a-Energie zu 5,300 MeV angenommen und die in der Ionisa- 
tionskammer gemessene Ladung auf die Sattigungsladung extra- 
poliert?). Die erhaltenen Werte sind in der folgenden Tabelle auf- 
gefiihrt, wo auch die von JessE und Sapauskis gefundenen Werte 
angegeben sind. 

Arbeit pro Ionenpaar in eV. 





JESSE und Unsere 


; HABERLI? 
SADAUSKIS!) | ) Messungen 


36,6 36,30-+0,15 | 36,50 + 0,15 

36,3 | 35,96 + 0,15 

29,2 | 29,00 + 0,15 

| | 35,3 +0,4 

SO, | | 32,5 +0,7 
H,S | | 93,4 +0,6 
NH, | | 30,5 +0,4 
CCl, | | 25,9 +0,5 











1) W. JEssE und J. Sapauskis, Phys. Rev. 90, 1120 (1953). 
2) W. HABerwi, P. Huper und E. Bautprncer, Helv. Phys. Acta 25, 467 (1952). 





Das Verhalten von kolloidalen Seignetteelektrika II, 
Theoretische Betrachtungen 


von W. Kanzig*) und R.Sommerhalder. 
Physikalisches Institut der ETH., Ziirich. 
(20. VI. 1953.) 


Summary. In a previous paper experiments were described, which show that 
a critical crystal diameter exists, below which an insulated ferroelectric KH,PO,- 
crystal cannot polarize spontaneously. 

The present paper shows, that this effect can be understood, if the energy of 
the depolarizing field and the energy of the domain walls is introduced into the 
free energy of the crystal given by the Mueller theory. The interaction of a polarized 
ferroelectric crystal with its depolarizing field is discussed. An exact solution of 
the problem is possible for the spherical single domain crystal. For multi-domain 
crystals an e*-correction (analogous to the u*-correction for ferromagnetics) has 
to be introduced, which however looses its validity for small domain numbers. 

A discussion of the wall problem is given. Theoretically, a wall thickness of 
about one lattice spacing has to be expected. For a dipolar wall the surface energy 
density should be «P?, were « is of the order of magnitude of the lattice spacing. 
An experimental estimate of « can be given, using the critical crystal diameter 
reported in the paper I. One obtains « ~ 21-10-8 cm. This value appears to be 
consistent with the assumption of classical dipole-dipole interaction and of a wall 
thickness of a few lattice spacings. 


1. Einleitung. 


In einer friiheren Arbeit I’) sind Experimente beschrieben worden, 
welche zeigen, dass sich sehr kleine isolierte seignetteelektrische 
KH,PO,-Kristalle ganz anders verhalten als der makreskopische 
Kristall. Es tritt keine spontane Polarisation mehr ein, wenn der 
Kristalldurchmesser D 1500 A unterschreitet. Die vorliegende Ar- 
beit gibt eine theoretische Deutung dieses Effektes, welcher darauf 
beruht, dass die Energie der Oberflaichenladungen des spontan pola- 
risierten Kristalls von derselben Gréssenordnung werden kann wie 
die Polarisationsenergie. 


*) Jetzt am Physics Department, University of Illinois, Urbana, II. 





W. Kanzig und R. Sommerhalder. 


II. Der isolierte Eindomanenkristall. 


Wir betrachten zuerst einen einfachen Fall, der eine strenge ther- 
modynamische Behandlung noch erlaubt: 


Ein kugelférmiger seignetteelektrischer Kristall sei in einem iso- 
lierenden Medium der Dielektrizititskonstanten (DK) ¢ eingebettet 
und werde unter seine Curietemperatur abgekiihlt. Der Kristall sei 
so klein, dass die Bildung von WeiSschen Bezirken (Dominen) ener- 
getisch ungiinstig ist infolge der Wandenergie. Er soll sich nur als 
Eindomianenkristall polarisieren kénnen. Die Oberflichenladungen 
erzeugen im Kristall ein homogenes depolarisierendes Feld. Die spon- 
tane Polarisation P, die sich unter diesen Bedingungen einstellt, ist 
nicht gleich derjenigen des kurzgeschlossenen Kristalls. Sie ist aber 
noch homogen, weil das depolarisierende Feld homogen ist. 


Das thermodynamische Potential A des isolierten Kristalls setzt 
sich zusammen aus dem thermodynamischen Potential A; des feld- 
freien (kurzgeschlossenen) Kristalls und der Energie A, der Ober- 
flachenladungen (Feldenergie). Die Muellersche Theorie?*)1%) gibt: 


Ay: oo fe. Phy lg’ Ply... (1) 
wobei 7, = Curietemperatur des Curie-Weiss-Gesetzes ; 
C = Curiekonstante des Curie-Weiss-Gesetzes der dielek- 
trischen Suszeptibilitat ; 
P Polarisation in der seignetteelektrischen Richtung c 
(die wir hier allein betrachten) ; 
&’, ...= temperaturunabhingige Konstanten. 


Die Feldenergie betragt pro cm® Kristallvolumen: 


A,=11-P%, 4) (2) 


wobei J’ den Depolarisationsfaktor bedeutet. Er betragt bei einer 
DK « des Einbettungsmediums J" = 4 2/3 «. Da P schon die durch 
das depolarisierende Feld verinderte Polarisation bedeutet, so ist 
keine Korrektur anzubringen, welche etwa der u*-Korrektur bei 
den Ferromagnetika entspricht®). (2) ist streng giiltig. Damit wird 
fiir den isolierten Kristall: 


A=A,+4,= 7. = 


= 
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Der Vergleich mit (1) zeigt, dass nur eine Verschiebung der kriti- 
schen Temperatur resultiert um 
42aC 
AT = -— ; (4) 


3€ 


Bei den Experimenten der Arbeit I war ¢ <5 und C = 259°C3). 
Daraus ergibt sich | AT | 2 217°C. Spontane Polarisation kann also 
nicht eintreten, indem die kritische Temperatur T, — 42 C/3 € ne- 
gativ wird (7, = 123°K). 


III. Der isolierte Multidomanenkristall. 


Die obigen Betrachtungen erkliren, dass die spontane Polarisa- 
tion beim Eindominenkristall durch die Feldenergie unterdriickt 
werden kann. Es ist aber noch zu zeigen, dass sich kleine Kristalle 
nur als eine Domine polarisieren kénnen. Zu diesem Zwecke muss 
zuerst der isolierte n- Dominenkristall studiert werden. Die Verhilt- 
nisse liegen hier bedeutend komplizierter, indem das depolarisierende 
Feld nicht mehr homogen ist. Die Feldenergie lasst sich nur noch 
niherungsweise angeben. 
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Fig. la. Fig. 1b. 
Fig. la. Schachbrettartige Domanenkonfiguration. 
Fig. 1b. Domanenkonfiguration, die mit der spontanen Deformation vertraglich ist. 


A. Die Feldenergie des isolierten n-Dominenkristalls. 


1. Die Dominenkonfiguration. 


KH,PO, kann sich nur in der + c¢-Richtung spontan polarisieren. 
Die spontane Deformation verbietet zudem eine ,,schachbrettartige™ 
Anordnung der Domiinen nach Fig. 1a*)?). Es ist die Konfiguration 
der Fig.1b zu erwarten. 
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2. Die e*-Korrektur. 


Den folgenden Berechnungen legen wir einen wiirfelf6rmigen Kri- 
stall mit der Kante D zugrunde, welcher gemiss Fig.1b in n Do- 
mianen aufgeteilt sei. Die Feldenergie lasst sich angeben, wenn die 
Breite der Dominen D/n klein ist gegen die Kristalldimensionen. 

Wenn die Homogenitaét der Polarisation in den Domanen durch 
das Feld der Oberflichenladungen nicht gestért wiirde, dann wire 
die totale Feldenergie des betrachteten Kristalls: 


2 
-Diw Pp, 5 
wobei D = Kristallkante, n = Domiénenzahl und e = DK des Ein- 
bettungsmediums. 

Das Feld der Oberflichenladungen konzentriert sich auf eine Ober- 
flachenschicht der Dicke D/n. Die Polarisation der Domanen wird 
in dieser Schicht infolge der nicht verschwindenden dielektrischen 
Suszeptibilitét wesentlich beeinflusst. Die resultierende Polarisation 
biegt an der Oberfliche um, wodurch die Feldenergie stark ver- 
kleinert wird. Naiherungsweise liasst sich dieser Effekt durch eine 
sogenannte e*-Korrektur beriicksichtigen, welche das Analogon der 
bei den Ferromagnetika verwendeten u*-Korrektur ist®). An Stelle 
von (5) gilt dann: 


1,7 P? : 
jie... 


e mn e+e*— ‘ (6) 


wobei P = Polarisation im Innern der Domiinen (ausserhalb der ge- 
stérten Schicht). Fiir e* ist in unserem Falle /e,-¢, einzusetzen??). 


3. Die Feldenergie bei kleinen Dominenzahlen. 


Bei kleinen Dominenzahlen ist die e*-Korrektur keine sinnvolle 
Naherung mehr, da die Stérung der Polarisation nicht mehr auf 
eine diinne Oberflaichenschicht beschrainkt ist. Bei n = 1 ist die 
e*-Korrektur sogar wegzulassen, wenn fiir P die gestérte Polari- 
sation eingesetzt wird (vgl. S. 604). Der Zahlfaktor 1,7/n ist als rohe 
Naherung noch brauchbar, so dass fiir die Feldenergie bei kleinen 
Domianenzahlen ein Ausdruck in das thermodynamische Potential 
einzusetzen ist, welcher zwischen (5) und (6) liegt. 


4. Der Einfluss der Leitfahigkeit. 


Infolge der elektrischen Leitfaihigkeit des Kristalls und des Ein- 
bettungsmediums wird die Feldenergie noch zeitabhaingig. Mrrsvu1 
und Furvuicut!?) haben den Einfluss der Leitfahigkeit im Falle von 
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Seignettesalz diskutiert. Die zeitliche Abnahme der Feldenergie in 
der Zeit t kann vernachlissigt werden, wenn 4a0t<e, &, €,. Bei 
den in der Arbeit I beschriebenen Experimenten ist dies tatsachlich 
der Fall: 

o ~ 10-17 Ohm-! cm-!=9-10~ elst. egs, 
t ~ 103 sec (Expositionsdauer der Réntgenaufnahme) 
4notwl10-1<e. 


B. Die Wandenergie. 


1. Kontinuumstheorie der Wand. 


Mitsui und Furvuicut") haben versucht, die Energie der Domi- 
nenwinde von Seignettesalz zu berechnen. Sie behandeln den Kri- 
stall als Kontinuum und nehmen an, dass sich die Polarisation in 
der Wand stetig andere. Die Anwendung der Theorie fiihrt auf 
Wanddicken von nur 2 bis 3 Identitatsperioden. Es ist nicht schwer, 
diese Kontinuumstheorie auf KH,PO, umzuschreiben, dessen elasti- 
sche und dielektrische Eigenschaften noch besser untersucht sind 
als diejenigen von Seignettesalz. Man erhalt auch hier Wanddicken 
von wenigen Identititsperioden. Die Kontinuumstheorie dart daher 
kaum angewendet werden. Sie gibt aber den wertvollen Hinweis, 
dass mit einer Wanddicke von etwa einer Identititsperiode zu rech- 
nen ist*). 


2. Molekulares Modell der Wand. 


Eine molekulare Theorie der Wand erfordert ein Modell. Ein 
Modell, welches das Verhalten eines Seignetteelektrikums roh be- 
schreibt, ist ein Gitter von Dipolen, die entweder frei drehbar sind 
oder eine beschrinkte Zahl von Einstellméglichkeiten haben. Die 
komplizierte Kopplung wird durch Einfiihrung eines ,,inneren Fel- 
des‘‘ beriicksichtigt. Diese summarische Betrachtungsweise versagt 
aber bei einer schmalen Wand, und die strenge statistische Be- 
handlung des Modells fiir endliche Temperaturen ist ein ungeléstes 
Problem“). 

Zur Abschaitzung der Wandenergie betrachten wir deshalb nur 
den Fall T = 0, welcher eine strenge Berechnung noch zulisst. Als 
Modell wahlen wir der Einfachheit halber ein kubisches innenzen- 
triertes Gitter. (Das einfache kubische Gitter fiihrt auf einen exo- 
thermen Wandbildungsprozess, d.h. der tiefste Zustand ist anti- 
polarisiert.) Das Gitter sei besetzt mit Punktdipolen vom Moment p, 


*) Auf diesen Umstand hat schon friiher Krrret hingewiesen!®). 
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die in der [001]-Richtung eingefroren seien. Die Wand wird parallel 
zur (100)-Ebene angenommen. Unmittelbar benachbarte Netzebenen 
seien entgegengesetzt polarisiert (siehe Fig. 2). Die Wandenergie ist 
die Differenz der Wechselwirkungsenergien von Zustand I (mit 
Wand) und Zustand II (ohne Wand): 


1 i 1 - 
Uw= (gL Pi) —(-g Lak), (7) 
wobei I,’ bzw. F'; das Feld am Orte des Dipols p; bedeutet im Zu- 


stand I bzw. Zustand II, welches hervorgerufen wird durch alle 
iibrigen Dipole. Ff; ist fiir unser Modell bekanntlich 4 2/3 - 2 p/d, 


I 
























































(00) 
Fig. 2. 
Modell zur Berechnung der Wandenergie. 


wobei d die Kante der Elementarzelle bedeutet. F’;’ kann nach der 
Methode von Ewatp aufsummiert werden®). F’;’ weicht nur an den- 
jenigen Gitterplatzen von F’, wesentlich ab, welche weniger als zwei 
Identitaétsperioden von der Wand entfernt sind. Die numerische 
Rechnung liefert fiir die Energie pro cm? Wandfliche 


= + 8,52 
Uy = + 9,0 qd ° 


Mit P = 2 p/d® wird daraus 
u, = + 0,88 P?-dx P?.d. 


Fiir die thermodynamischen Betrachtungen bei Temperaturen 
T > 0 ist dagegen die Kenntnis der freien Wandenergie notwendig. 
Die Entropiedifferenz der Zustaénde I und II ist jedoch auch bei 
endlichen Temperaturen nicht wesentlich, da die Wandbreite (nach 
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den Ergebnissen der Kontinuumstheorie) offenbar von der Gréssen- 
ordnung der Elementarabstinde bleibt*). Deshalb nehmen wir als 
Naherung an, dass die freie Wandenergie nicht explizite von der 
Temperatur abhinge und setzen: 


A,,~a-P? (pro em? Wandfliche). (10) 


C. Die Gleichgewichts-Doménenzahl. 


Das thermodynamische Potential des n- Domiinenkristalls (Fig. 1b) 
lautet: 
A-V=A,-V+A4,-V+A4,2Q, (11) 


wobei V = D? und 2 = Wandfliche = (n — 1) - D®. Setzt man (1), 
(6) und (10) in (11) ein, so wird: 
b. tee: ee 33 a ee 
A-D§=D*{5,, |T— T’, + - 2 +2(n—1) CS]. Pt+ 


n e+e 


Lg, 
+ 7&' Pt bial 


j° 


Die Diskussion von (12) wird dadurch erschwert, dass e* eine kom- 
plizierte Funktion von P und T ist. Insbesondere darf aus (12) nicht 
auf eine Curiepunktsdepression geschlossen werden, solange die «*- 


Korrektur noch sinnvoll ist (nS 1), da e* in der Nahe des Curie- 
punktes sehr hohe Werte annehmen kann (¢, = 65, ¢, » 104, « - 
Véq: € *& 800). 

Bei geniigend kleinen Teilchen kann aber n so klein werden, dass 
die e*-Korrektur hinfallig wird (vgl. S. 606), namlich wenn n X< 2. 
Der Curiepunkt verschiebt sich dann stark zu tieferen Temperatu- 
ren, so dass keine spontane Polarisation mehr beobachtet werden 
kann. Die kritische Teilchengrésse, bei welcher dies eintritt, wurde 
in der Arbeit I experimentell bestimmt’). Eine Abschétzung der 
Wandenergiekonstanten « wird dadurch auch auf experimentellem 
Wege méglich: 

Die stabile Dominenzahl ergibt sich aus der Gleichgewichtsbedin- 
gung 0A/dn = 0. Man erhilt 


3,4 D \1/2 


_— Uf[e+ e* (7, Fp oa | 


(13) 
woraus folgt 
3,4° Dyri 
(e +*) ; Mrit. 


*) In der Nahe des Curiepunktes trifft dies hingegen nicht mehr zu. 
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Fiir mit, ist etwa die Zahl 2 einzusetzen. D,,, betrigt nach den 
Experimenten 1500 A. Auf Angaben fiir die Nahe des Curiepunktes 
miissen wir verzichten (siehe oben) und setzen daher fiir e* den 
Wert im Curiegebiet bei ca. 100°K ein: eg 155), ¢, 2004), e* » 55. 
Mit « = 5 erhalt man dann aus (14) 


aw 21-10-% cm, 


was mit P = 15 - 108 elst. cgs') einer Wandenergie von 47 erg/cm? 
entspricht. Diese Werte sind vertraglich mit der Annahme klassi- 
scher Dipol-Dipol-Wechselwirkung und einer Wanddicke von 2 bis 
3 Identititsperioden. 


Wir danken Herrn Prof. P. Scuerrer fiir die Férderung dieser 
Arbeit und fiir viele Diskussionen. Herrn Prof. C. Kirrren verdan- 
ken wir den Hinweis auf die e*-Korrektur. 
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Die magnetischen Eigenschaften der Halbleiter 
mit besonderer Beriicksichtigung des grauen Zinns 


von G. Busch und E, Mooser, ETH., Ziirich. 
(18. VI. 1953). 


Zusammenfassung; Die magnetische Suszeptibilitat von reinem und mit Fremd- 
atomen verschiedenster Art verunreinigtem grauem Zinn wurde zwischen Zimmer- 
temperatur und — 200° C gemessen. Der Temperaturverlauf der Suszeptibilitat ist 
stark abhangig von Art und Menge der im Zinngitter enthaltenen Verunreinigungen. 

Zur Deutung der Messungen werden einerseits die magnetischen Eigenschaften 
von Elektronen- und Léchergas in Halbleitern diskutiert, andererseits an verschie- 
denen Stérstellenmodellen der Einfluss der Verunreinigungen auf die Suszeptibilitat 
untersucht. Experiment und Theorie stehen in guter Ubereinstimmung, und die 
entsprechend der Theorie interpretierten Messungen geben weitgehend Aufschluss 
iiber die Banderstruktur des grauen Zinns. 


Einleitung. 


In systematischen Untersuchungen der elektrischen Eigenschaften 
des grauen Zinns wiesen Buscu, WIELAND und ZouueEr (1951) eindeu- 
tig dessen Halbleitercharakter nach. Da das graue Zinn bis heute nur 
als Pulver darstellbar ist, stiess indessen die Auswertung der elektri- 
schen Messungen auf erhebliche Schwierigkeiten. Es wurde daher 
schon in zwei friiheren Arbeiten von Buscu und Moossr (1951a, b) 
versucht, aus der durch die Pulverform der Proben nicht beeintrich- 
tigten magnetischen Suszeptibilitat ahnliche Aufschliisse tiber die 
Banderstruktur des grauen Zinns zu erhalten, wie sie sich aus den 
elektrischen Messungen ergaben. 


In der Tat gelang es, durch Ubertragung der bekannten Theorien 
des Bahndiamagnetismus (LANpav, 1930) und des Spinparamagne- 
tismus (Pautt, 1927) freier Elektronen auf die Leitungselektronen 
und Lécher eines Halbleiters eine einfache Beziehung zwischen der 
Zahl dieser Ladungstriger und der Suszeptibilitit des Halbleiters 
herzuleiten. Diese Beziehung ist sowohl fiir Einkristalle als auch fiir 
pulvrige Substanzen giiltig. Abgesehen davon aber besitzt sie gegen- 
tiber den die elektrischen Eigenschaften der Halbleiter mit deren 
Ladungstragerkonzentrationen verbindenden Gleichungen den gros- 
sen Vorteil, dass sie in erster Naherung nicht von der theoretisch 


* 
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schwer zu behandelnden Wechselwirkung der Ladungstrager mit den 
Gitterschwingungen und den Stérzentren abhingt. Suszeptibilitits- 
messungen sind deshalb leicht interpretierbar und lassen weitge- 
hende Schliisse auf das Baindermodell der Halbleiter zu. 


Neben dem Einfluss der freien Ladungstrager auf die Suszeptibili- 
tit sind auch eventuell im Gitter eingelagerte Fremdatome magne- 
tisch wirksam: Einerseits kénnen durch den Einbau solcher Stér- 
atome die Konzentrationen der Leitungselektronen und Lécher und 
damit deren Magnetismus geindert werden, andererseits besitzen 
die Stérstellen selbst bestimmte magnetische Eigenschaften. Aus 
diesen Eigenschaften lassen sich Riickschliisse auf die Art des Ein- 
baus der Verunreinigungen im Kristallgitter ziehen, denn gerade die 
wesentlich am Einbau beteiligten Elektronen bestimmen das magne- 
tische Verhalten der Stérstellen. 


Ziel der vorliegenden Arbeit ist es, in einem ersten Teil die ange- 
fiihrten Probleme theoretisch zu diskutieren. Im zweiten Teil werden 
die an reinem und mit verschiedenen Fremdatomen verunreinigtem 
grauem Zinn durchgefiihrten Suszeptibilitétsmessungen im Rahmen 
der theoretischen Betrachtungen gedeutet. 


I. Theoretischer Teil. 


Um die Suszeptibilitaét 71) eines Halbleiters zu berechnen, teilen 
wir simtliche in ihm enthaltenen Elektronen und Lécher entspre- 
chend ihrer energetischen Lage in drei Gruppen, namlich: 


1. in die Elektronen, welche sich im Valenzband und in tiefer- 
liegenden Energiezustaénden aufhalten ; 


2. in die freien Ladungstrager, d. h. die Elektronen im Leitungs- 
band und die Lécher im Valenzband und 


3. in die Elektronen und Lécher, welche die durch Einlagerung 
von Fremdatomen im Kristallgitter erzeugten, zwischen Valenz- und 
Leitungsband liegenden Stérniveaux und -bander besetzen. 


Die Elektronen der ersten Gruppe sind alle mehr oder weniger 
stark an die Gitteratome gebunden. Wir nennen ihren Beitrag zur 
Suszeptibilitét daher im folgenden « Atomsuszeptibilitét» und be- 
zeichnen ihn mit 7 ,. Wahrend die Zahl der die tiefliegenden Zustiinde 
(innere Elektronenschalen der Atome) besetzenden Elektronen kon- 


1) Es bedeuten hier y immer spezifische, x dagegen Volumensuszeptibilitaten. 
Uberdies sind im folgenden magnetische Gréssen stets in el. magn. cgs-Einheiten, 
elektrische Gréssen in el. stat. cgs-Einheiten gemessen. 
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stant ist, variiert diejenige der Valenzelektronen mit der Tempera- 
tur, indem ein Teil der Valenzelektronen durch die Temperaturbe- 
wegung in die Stérniveaux und ins Leitungsband gehoben wird. Da 
indessen diese «aktivierten» Elektronen bei praktisch erreichbaren 
Temperaturen nur einen geringen Bruchteil der im Valenzband 
zuriickbleibenden ausmachen, kénnen wir auch die Zahl der Valenz- 
elektronen als konstant ansehen. Die Atomsuszeptibilitat 7, wird 
deshalb proportional zur Zahl der den Halbleiter aufbauenden 
Atome. 

Die freien Ladungstrager eines Halbleiters liefern einen dem Ma- 
gnetismus der freien Elektronen in Metallen entsprechenden Beitrag 
4%, zur Suszeptibilitat. Im Gegensatz zu den in Metallen vorliegenden 
Verhialtnissen ist die Zahl der Leitungselektronen und Lécher in 
Halbleitern stark temperaturabhangig. Dank der dadurch bedingten, 
charakteristischen Temperaturabhingigkeit der « Ladungstréger- 
suszeptibilitat» gelingt es, die totale Suszeptibilitat y = %, + x, eines 
nicht durch Fremdatome verunreinigten Halbleiters in ihre Teile zu 
zerlegen. Die in der Einleitung erwahnte Beziehung zwischen 7, und 
der Ladungstraigerkonzentration gestattet dann schliesslich, diese 
aus dem experimentellen Wert von 7, zu bestimmen. 

Um die « Stérstellensuszeptibilitit» ys, d. h. den Anteil der in den 
Stérniveaux liegenden Elektronen und Lécher an der Suszeptibilitat 
berechnen zu kénnen, miissen wir tiber die Art und Weise des Zu- 
standekommens dieser Stérniveaux Bescheid wissen. Umgekehrt, 
wenn wir 7; aus dem Experiment kennen, so liefert es uns eine Aus- 
kunft iiber die Form der durch die Fremdatome erzeugten Stér- 
stellen. Leider ist es sehr schwer, yg aus der gemessenen, totalen 
Suszeptibilitat 7 = x ,+ x, + Zs eines verunreinigten Halbleiters zu 
bestimmen, da die hier giiltigen z,- und 7,-Werte im allgemeinen 
nicht mit denjenigen des reinen Halbleiters tibereinstimmen. 

Nach diesen einleitenden Bemerkungen zu den Anteilen der ver- 
schiedenen Elektronengruppen an der Suszeptibilitaét eines Halb- 
leiters gehen wir dazu iiber, diese Anteile einzeln zu berechnen. 


1. Die Atomsuszeptibilitat x ,. 


Wir haben oben gesehen, dass die Atomsuszeptibilitaét proportio- 
nal der Zahl der das Kristallgitter aufbauenden Atome ist. Beschrin- 
ken wir uns auf elementare Halbleiter, die pro Kubikzentimeter 
N Atome und zusitzlich weitere Ns, Stératome einer i-ten Art ent- 
halten, dann ergibt sich die Atomsuszeptibilitaét zu: 


ta = C-N+Cg-Ngt+Cg,Ng+--- (1) 
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Der Proportionalitiatsfaktor C ist sowohl abhaéngig von der Natur 
der den Halbleiter bildenden Atome als auch von den zwischen 
diesen herrschenden Bindungen. Die Faktoren Cys, sind bestimmt 
durch die dem Halbleiter beigemischten Fremdatome und durch die 
Art ihres Einbaues im Kristallgitter. Im allgemeinsten Fall kénnen 
die C, Cs, Cs,,-+- alle Funktionen der Temperatur und des Magnet- 
feldes sein. 

Wir wenden uns zunichst dem reinen Halbleiter zu, fiir den 
Ns, = Ng, =::: = 0, d. h.: 


t4-O-N (2) 


ist und werden die Cys, spiter zusammen mit dem Suszeptibilitits- 
anteil y, fiir einige spezielle Stérstellenmodelle diskutieren. 

Im Hinblick auf die durchgefiihrten Messungen beschriinken wir 
uns auf eine Untersuchung der Verhaltnisse, wie sie beim grauen 
Zinn vorliegen. Das graue Zinn besitzt Diamantstruktur. Waihrend 
die Valenzelektronen 5s? 5p? eines Zinnatoms vier kovalente sp?- 
Bindungen mit den in den Ecken eines Tetraeders sitzenden nachsten 
Nachbarn bilden, fiillen die innern Elektronen des Atoms alle Scha- 
len bis zur 4f-Schale vollstandig auf. Die 4f-Schale selbst bleibt 
leer. Daraus folgt sofort, dass der Faktor C fiir «-Zinn negativ, tem- 
peratur- und feldunabhiangig ist, da die an den kovalenten Bindun- 
gen beteiligten Valenzelektronen und die Elektronen der vollbesetz- 
ten innern Schalen nur zu einem konstanten Diamagnetismus An- 
lass geben k6énnen. 

Man kann den Wert von x, wie folgt abschitzen: Als Beitrag der 
innern Elektronenschalen zu x, erhalt man aus der von KLEMM 
(1942) zu —16-10-*® angegebenen molaren Suszeptibilitét des 


Sn4+-Ions ungefahr : 
oy N: AG1Ors. 10-7 
pe ee ae _. 


N = Zahl der Atome pro Kubikzentimeter 
I = Loschmidtsche Zahl 
o = Dichte des «-Zinns 


Der Anteil der vier Valenzelektronen an der Atomsuszeptibilitat 
lasst sich mit Hilfe der bekannten Larmor-Langevin-Formel : 


ie" = 
a bom < r; (3) 


e = Elektronenladung 
m = Elektronenmasse 
c = Lichtgeschwindigkeit 
r; = Abstand des i-ten Elektrons vom Kern 
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berechnen. Obwohl diese Formel streng nur fiir kugelsymmetrische 
Atome giiltig ist, zeigte sich), dass sie unter anderem gerade fiir die 
an sp-Tetraederbindungen beteiligten Valenzelektronen recht gute 


Werte liefert, wenn fiir r? das Quadrat des effektiven Radius des 
die Tetraederbindungen bildenden Atoms eingesetzt wird. 


5, 


L etungsband 


halenzband 


& 
Fig. 1. 
Mit einem effektiven Atomradius r; = 1,4A fiir Zinn findet man 


aus (3) fiir die Suszeptibilitaét der Valenzelektronen allein einen Wert 
von — 1,85 - 10-7 und damit wird: 


%4 =—3,2-10-7. 
Das zugehorige C ist: 
C=—1,1-10-**. 


Die hier gefundene Atomsuszeptibilitaét stimmt innerhalb der Er- 
wartung mit dem aus dem Experiment extrapolierten Wert 


j _ __9 @x.10-7 
Laexp= 2,65-10 
iiberein. 


2. Die Ladungstrigersuszeptibilitit 7, . 


Das System der im Valenzband eines Halbleiters enthaltenen Lé- 
cher und dasjenige der Elektronen im Leitungsband bilden beide 
fiir sich ein Fermigas. Um die Suszeptibilitaéten dieser beiden Fermi- 
gase nicht getrennt bestimmen zu miissen, normieren wir die Energie 
der Ladungstriger wie folgt: Der Nullpunkt der Energie liege in der 
Mitte zwischen Valenz- und Leitungsband. Von diesem Nullpunkt 


1) Vergl. z. B. K. LonsDALE (1937). 
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aus zahlen wir die Energie HL, der Elektronen positiv nach oben, die 
Energie EH, der Lécher dagegen positiv nach unten (vgl. Fig. 1). 
Dadurch werden Lécher- und Elektronengas aquivalent. Wir kénnen 
die Indizes n und p weglassen, miissen dabei allerdings beachten, 
dass der Zustand des einen Gases von dem des andern abhingt: 
Erstens besitzen die Gase dieselbe Fermigrenzenergie ¢, was sich in 
unserer Normierung ausdriickt als: 


ees am 


Zweitens aber besteht zwischen den Zahlen n, und ny der in ihren 
respektiven Bandern enthaltenen Elektronen und Locher eine Be- 
ziehung. Diese sogenannte « Neutralitétsbedingung» sagt aus, dass 
die Gesamtladung eines Halbleiters verschwinden muss und lautet 
z. B. fiir einen Eigenhalbleiter 


n> pe 


Jetzt brauchen wir zur Bestimmung der Suszeptibilitaét des betrach- 
teten Fermigases nur die Summe: 


o-—Kr Yinlt+e™ | 


auszuwerten, denn es gilt: 


1 02 
 VeH OH 
x = Volumensuszeptibilitat 
¢ = Fermigrenzenergie 
V = Volumen 
H = Magnetfeld 
T = absolute Temperatur 
k = Boltzmannsche Konstante 


x= 


Lanpau (1930) hat das thermodynamische Potential 2 fiir ein Gas 
freier Elektronen in einem Magnetfeld berechnet und findet dafiir: 


Hy)? 0?Q 
go. FY é (6) 


.~q,—™ 


Dabei bedeuten 2, den Wert von 2 bei Abwesenheit eines Magnet- 
feldes und 
eh 
M~ 4ume 

das Bohrsche Magneton. 

In dieser Beziehung ist der Elektronenspin nur durch die Multi- 
plizitiit der Eigenwerte beriicksichtigt. Die Wechselwirkung zwi- 
schen Spin und Magnetfeld und damit der Spinparamagnetismus 
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der Ladungstrager sind zunichst vernachlissigt. Weiter ist die An- 
wendbarkeit von (6) auf solche Felder H und Temperaturen T' be- 
schrankt, fiir welche 

wH<kT (7) 
ist. 

Das fiir freie Elektronen giiltige Landausche Resultat lasst sich 
leicht auf die Ladungstrager in Metallen und Halbleitern iibertragen, 
da einerseits, wie PErERLS (1933) gezeigt hat, die Wechselwirkung 
der Ladungstriger mit den Gitterschwingungen und Stérstellen 
dieses Resultat nicht beeinflusst?), solange nur: 


h 21m 
; < k rE, (8) 


wenn die mittlere freie Flugzeit der Ladungstriiger zwischen zwei 
Zusammenstéssen mit t bezeichnet wird. 

Andererseits aber kann der Einfluss des periodischen Gitterpoten- 
tials durch Einfiihren einer effektiven Masse beschrieben werden. 
Sei f, ein Tensor mit den Komponenten 


422m 02 E(t) 
a $= 2,Y,2 9 
| h2 Ok,: 0k, r,s Y, ? ( ) 
wo H(t) die Energie eines Elektrons oder Loches mit dem Wellen- 
vektor € = (k,, k,, k,) und m die Elektronenmasse bedeuten. 
Dann ist die effektive Masse mz eines Ladungstriigers definiert 
als: 
* et 
m, =m: fr). 


Transformieren wir den Massentensor mz auf Hauptachsen, so ste- 
hen diese in einem kubischen Kristall senkrecht aufeinander, und 
wir lassen sie mit den Achsen des Koordinatensystems 2, y, z zusam- 
menfallen. Wenn wir jetzt das Magnetfeld H in die Richtung der 
z-Achse legen, macht sich der Einfluss von H auf einen Ladungs- 
triger dadurch bemerkbar, dass fiir dessen Geschwindigkeitskompo- 
nenten v, und v, folgende Vertauschungsrelation gilt: 


2% 


5 ‘s 71 — 
a = 
[Pay Py] (m%.,-m* ,) 


$ ‘(hee fy) w-H (10) 
mit 


1) Vgl. auch die eingehende Diskussion des Einflusses der Zusammenstisse auf 
das magnetische Verhalten eines Elektronengases von DINGLE (1952a). 
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Die von Landau gegebene Darstellung (6) von 2 ist eine Folge der 
entsprechenden, fiir ein freies Elektron giiltigen Beziehung: 


2: 
[V5 Vy] a —.w-H. 


Man erkennt daher, dass (10) wieder auf das Landausche Resultat 
fiihrt, nur ist darin jetzt das Bohrsche Magneton mw zu ersetzen 


durch Gas fay) M: 
Ta H)? 0?2 

Q= is — Tock ae a (6a) 
fea fyy ist der tiber alle in der Nahe der Grenzenergie ¢ liegenden, d. h. 
in unserem Falle iiber alle iiberhaupt besetzten Zustiinde gemittelte 
Wert des Produktes f,.* f,,. Dieser Mittelwert muss deshalb gebildet 
werden, weil die Tensorkomponenten f,, nach (9) im allgemeinen in 
unbekannter Weise vom Zustand der Ladungstrager abhangen und 
sich somit die zur Berechnung von 2 notwendige Integration erst 
nach dieser Mittelung ausfiihren lasst. 


Die nach Voraussetzung nur fiir kubische Kristalle giiltige Formel 
(6a) kann auch auf polykristallines Material angewendet werden. 
Indessen ist zu beachten, dass in Polykristallen die zu H parallele 
z-Achse im allgemeinen nicht mehr Hauptachse des Massentensors 
ist und fe» fy, daher in 

letheg™* ay 
tibergeht?). 

Setzen wir der Einfachheit halber den jetzt auch itiber alle Lagen 
der «y-Ebene in bezug auf die Kristallachsen gemittelten Wert 


leolyy—fey =! 
so wird schliesslich fiir polykristallines Material: 


0 = 0,78 MH 2. 


6 | OCF” 
vorausgesetzt, dass 
(F2)t. nH <kT 


und 


cote 
~—<€kT. (8) 


Jetzt bleibt uns noch die bisher vernachlissigte Wechselwirkung 
zwischen Spin und Magnetfeld zu beriicksichtigen. Die Energie 


1) Siehe z. B. H. Fronticn (1936). 
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eines Ladungstrigers, dessen Spin parallel, bzw. antiparallel zum 
Felde H orientiert ist, wird dank dieser Wechselwirkung um uw H 
erniedrigt, bzw. erhéht. Die Zusatzterme + yw H der Ladungstriger- 
energie kénnen nach Gleichung (4) bei der Berechnung des thermo- 
dynamischen Potentials 2 einfach zur Fermienergie ¢ hinzugezahlt 
werden!), so dass: 


Qeoin (0) = 5 {2 (6+ HH) + 2(6—pH)}. 


Entwickeln wir Q5,;, nach « H und brechen nach den quadratischen 
Gliedern ab”), so wird: 


, (uH)? 0?2 
2 spin = Q+ 2° 0c2° 
Mit dem in (6b) gefundenen 2 ergibt sich daraus, wenn wieder nur 
Terme bis und mit H? zugelassen werden: 


_ (wu)? 0?2, dif 
tS aa (1- : _ (11) 


Spin 
Da 2, vom Magnetfeld unabhiangig ist, lasst sich die Volumensus- 
zeptibilitat x des betrachteten Fermigases nach Gleichung (5) leicht 
aus (11) berechnen: 


1 072, (, Fl 
<i De (1— ; ). (12) 


Unter Beriicksichtigung der fiir die Anzahl n der im Kubikzenti- 
meter enthaltenen Gasteilchen giiltigen Beziehung: 


1 02 


elias ia 


(13) 
kénnen wir (12) mit Hilfe der bei verschwindendem Magnetfeld vor- 
handenen Ladungstraigerkonzentration n) auch schreiben: 


w= 2 9 (1 = 5 (14) 


Der positive Term riihrt vom Spinparamagnetismus, der negative, 
F? enthaltende dagegen vom Bahndiamagnetismus der Ladungs- 


1) Vergl. R. B. Drnate (1952b). 

2) Das Vernachlassigen héherer Glieder entspricht der zur Herleitung von (6) 
gemachten Naherung. Dadurch wird eine fiir 1» H < kT unwesentliche Feldabhan- 
gigkeit der Suszeptibilitat zum vornherein ausgeschlossen. 
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triiger her. Setzen wir entsprechend der oben eingefiihrten Energie- 
normierung 


es ae 
Sp S39 


so werden die Suszeptibilitéten x, bzw. x, der Leitungselektronen 
baw. der Locher: 


On 
eee x (1— 48) (14a) 


On F2 
ty = p*- a (4 —1) (14b) 
N,, = Konzentration der Elektronen fiir H = 0 
nm, = Konzentration der Lécher fiir H = 0. 


Nach der Definition (9) der Tensorkomponenten f,, stellt 
M - (fee ley a Taste baw. FS ou Cou lun Tae 


im wesentlichen die mittlere Kriimmung der Schnittkurven der 
Energieoberflaichen E, = const. bzw. E, = const. mit den zum 
Magnetfeld senkrechten Ebenen k, = const. dar. Die Mittelung er- 
streckt sich tiber alle mit Elektronen bzw. Léchern besetzten Zu- 
stiinde (k,, ky, k,) des Leitungs- bzw. Valenzbandes und iiber alle 
méglichen Richtungen der z-Achse in bezug auf die Kristallachsen. 
Bei nicht zu hohen Temperaturen liegen alle besetzten Zustinde in 
der Nahe der Bandrander Hy, bzw. Eo, auf unter sich fast gleichen 
Energieflachen. Daher hangen fiir solche Temperaturen F2 und F? 
nur unwesentlich von der Zahl der besetzten Zustinde, d. h. von 
den Ladungstrigerkonzentrationen n, und n, ab. 


Fassen wir (14a) und (14b) zusammen und dividieren durch die 
Dichte @ des Halbleiters, so erhalten wir fiir den gesuchten Anteil 
%,, aller Ladungstrager an dessen spezifischer Suszeptibilitat : 


| Rntty — pf ON, ( Ft) 4 Ono, (#2 ) » 
“= “eet 6S he CU 
“ = Bohrsches Magneton 
oe = Dichte 
No,, = Elektronenkonzentration fir H = 0 
No, = Lécherkonzentration fiir H = 0 
¢ = Fermigrenzenergie 
F2 — mittlere Kriimmung der Elektronenenergieoberflachen 


F? = mittlere Kriimmung der Licherenergieoberflachen. 


Der durch diese Gleichung gegebene Ausdruck fiir die Suszeptibili- 
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tat x, hangt explizit von der Fermigrenzenergie ¢ ab. Aus der 
Neutralitaétsbedingung lisst sich ¢ jedoch in der tiblichen Weise 
bestimmen und kann aus (15) eliminiert werden. 

Wie man sich leicht durch Einsetzen von 25,;, in (18) tiberzeugt, 
hangen die Ladungstragerkonzentrationen n, und n, vom Magnet- 
feld ab. Die bei Anwesenheit eines Feldes giiltige Neutralititsbedin- 
gung fiihrt daher im allgemeinen auf ein variables ¢ = ¢(H). Indes- 
sen sind beide Feldabhingigkeiten, diejenige der Ladungstrigerkon- 
zentrationen und diejenige der Grenzenergie unter der Vorausset- 
zung (7b) vernachlassigbar. Wir kénnen daher in unserer Niherung 
¢ unabhingig vom Magnetfeld aus der fiir verschwindendes H giil- 
tigen Neutralitiaitsbedingung bestimmen. 

Die durch Einsetzen des aus der Neutralititsbedingung gefun- 
denen ¢-Wertes in (15) erhaltene ¢-freie Darstellung von 7, ist stets 
von der speziellen Form der Neutralitaétsbedingung abhangig. Sie 
kann daher nie die umfassende Giiltigkeit?) von (15) erreichen. 
Uberdies ist es im allgemeinen gar nicht méglich, aus der Neutrali- 
titsbedingung einen geschlossenen Ausdruck fiir ¢ zu erhalten, und 
man ist zu dessen Ermittlung auf graphische Methoden?) ange- 
wiesen. 

Hier wollen wir kurz auf den mathematisch leicht zu behandeln- 
den, nichtentarteten Eigenhalbleiter eingehen. In diesem Falle sind: 


Eon—° 


Q2Qam\3/2 1 pre ar ay 
= 2{ a) aa (kT)-e = (16a) 
a S—Eop 


ie 3/2 , T 
ty = 2 (“Fe ". Bi (kT).¢ FF (16b) 
f, = Freiheitszahl der Elek+ ronen 

fp = Freiheitszahl der Locher 

= unterer Rand des Leitungsbandes 

0, = Oberer Rand des Valenzbandes 

m = Elektronenmasse 

h = Plancksches Wirkungsquantum = 6,62 - 10-2" erg sec. 


On 


E 


Uber den Zusammenhang zwischen den Freiheitszahlen f, bzw. f, 
und den oben eingefiihrten Mittelwerten Ff? bzw. F2 kann nichts 
ausgesagt werden, solange die Form der Energieflichen E(f) = const. 
nicht bekannt ist. 


1) (15) liefert nicht nur die Ladungstragersuszeptibilitat beliebiger Halbleiter, 
82 
3h 
auch den bekannten Wert der Suszeptibilitat freier Metallelektronen. 

2) Vgl. z. B. W. SHockiey (1950). Eine Beschreibung des in dieser Arbeit zur 
Ermittlung von ¢ beniitzten Gerites erscheint demnachst in der ZAMP. 


sondern mit m, = [2 m(o— E,,,)|° 2 (vollstandige Entartung) und NM, = 0 
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Die partiellen Ableitungen von mp, und , nach ¢ ergeben sich zu: 


Eon—5 


= 9, (=). aa i (k Ty". i. 4 kT No, (17a) 


0 No, a 
h? fs EE 


yaa 


On, Qnam\3l2 1 11/2 -— No» 
e” —2() aga (kT) -e =-> 9 (17b) 


Fiihren wir den aus der fiir Eigenhalbleiter giiltigen Neutralitats- 
bedingung 

Mn ~ "Op (18) 
gefundenen Wert 


n (Ie) (19) 


in (17a) und (17b) ein, so wird: 


NM, pe 


Ss ( 


Fe Fe 
aa ic = : OF) ama ty (ay 


e = Dichte 
m = Elektronenmasse 
F2, F2 = mittlere Kriimmungen der Energieoberfla chen 
f, = Freiheitszahl der Elektronen 
fp = Freiheitszahl der Liécher 
ps = Bohrsches Magneton 
AE = Aktivierungsenergie des Halbleiters = Hy, — Ey, - 


Zum Schlusse dieses Abschnitts sei auf den Einfluss hingewiesen, 
den die im Gitter eingelagerten Fremdatome auf die Ladungstriger- 
suszeptibilitét austiben. Werden namlich durch die Fremdatome 
neue Elektronenzustiinde im verbotenen Energiegebiet zwischen 
Valenz- und Leitungsband (d.h. in der Gegend der Fermigrenz- 
energie) eingefiihrt, so beeinflussen diese Stérniveaux die Lage der 
Fermigrenze ganz wesentlich. Deshalb sind in diesem Falle die La- 
dungstrigerkonzentrationen m, und mp, und damit 7; von der Zahl 
der vorhandenen Stératome abhingig. 


1) In zwei friiheren Arbeiten von Buscu und Mooser (loc. cit.) wurde irrtiim- 
licherweise ein Faktor 1/3 unterdriickt und F? mit f? identifiziert. 
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Ein Stérhalbleiter enthalte pro Kubikzentimeter Np Elektronen- 
spenderstellen in einem Donatorniveau der Energie Ep und N, 
Elektronenempfangerstellen in einem Akzeptorniveau E, (Fig. 2). 


£4, 


Z eitungsband 
Ee 


£,-e@—-e@—-e—0e—0e-e -Donatorniveatu 


£,-O-0-0-0-0—0-Akzeplorniveau 


Lay 


helenzband 


4 
Fig. 2. 


Die Zahl sp der im Donatorniveau enthaltenen Elektronen und die 
Zahl s, der mit Léchern besetzten Empfingerstellen sind bei gege- 
bener Temperatur beide Funktionen des am Halbleiter liegenden 
Magnetfeldes H. Man kann diese H-Abhingigkeit aber wie oben die- 
jenige von n, und n, fiir w H <kT vernachiassigen und sp bzw. s, 
durch ihre Werte so, bzw. so, bei verschwindendem Magnetfeld er- 
setzen und erhalt daher: 

1 

Ep—é - 
l+e kT 


(21a) 


Sp © Sy) = Np: 


und 

1 

=a, ° 
l+e &T 


(21b) 


a. ae 
S48, = Ny 


Die Neutralititsbedingung, mit deren Hilfe ¢ bestimmt werden 
kann, lautet hier: 


Mo, + 89+ N,= Mg, + 894+ N,. (22) 


Diese Neutralititsbedingung ist nicht geschlossen nach ¢ auflésbar. 
Wir beschranken uns deshalb bei der weiteren Diskussion des Ein- 
flusses der Stérniveaux auf die Ladungstrigersuszeptibilitat auf den 
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rechnerisch zugiinglichen, nichtentarteten Uberschusshalbleiter. In 
diesem Falle sind: 


N,=s,=N, = 
4= 8 =M%,=0 


und wegen der vorausgesetzten Nichtentartung des Stérniveau: 


Se-* 
S,=Np\l—e ™ |, (23) 


wahrend mo, immer noch durch (16a) gegeben wird. 
Jetzt lautet die Neutralitiitsbedingung (22): 


n S_=N 
0, D D 


und liefert in bekannter Weise die Fermienergie: 


Ey +H 
pa +kT {In Nye— In| V2 ( a (k T)sI. (25) 
Setzt man diesen Wert in (16a) ein und beachtet, dass nach (17a): 


Ono, No, 


“Of OKT 


ist, so ergibt sich aus (15) eine wesentlich von der Zahl Np der Dona- 
toren abhingige Ladungstriagersuszeptibilitat : 
‘ F2 1 _ 4Ep 
. . eer —" a 4 (26) 
_” «= i ae Z fie 
N p = Zahl der Elektronenspender pro Kubikzentimeter 
oe = Dichte 
m = Hiektronenmasse 
F2 = mittlere Kriimmung der Elektronenenergieoberflachen 
f, = Freiheitszahl der Elektronen im Leitungsband 
» = Bohrsches Magneton 
A Ep = Aktivierungsenergie der Donatoren = Hy, — Ep. 


3. Die Stérstellensuszeptibilitat x5. 


Wir haben am Schlusse des letzten Abschnitts auf das mit der 
Einlagerung von Fremdatomen im Kristallgitter verbundene Auf- 
treten von zusatzlichen Energieniveaux im verbotenen Energie- 
gebiet hingewiesen und deren Einfluss auf die Ladungstrigersuszep- 
tibilitat diskutiert. Indessen sind wir nicht naher auf ein spezielles 
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Stérstellenmodell eingetreten. Wenn wir nun in diesem Abschnitt 
den Magnetismus der in den Stérniveaux enthaltenen Elektronen 
und Lécher bestimmen wollen, so miissen wir von ganz konkreten 
Modellvorstellungen ausgehen. 


a) Wasserstoffaihnliche Stérstellen. 


Betrachten wir zunichst die magnetischen Eigenschaften derje- 
nigen Stérstellen, die durch den Einbau drei- bzw. fiinfwertiger 
Atome (Al, Ga, In, ... bzw. P, As, Sb, ...) im Diamantgitter der 
Halbleiter der vierten Gruppe des periodischen Systems (Si, Ge, 
a-Sn) erzeugt werden. Aus zahlreichen, hauptsachlich amerikani- 
schen Arbeiten!) hat sich fiir solche Stérstellen folgendes Bild er- 
geben: 

1. Die im Kristallgitter eingelagerten Fremdatome sitzen auf regu- 
léren Gitterplatzen (Substitutionsmischkristalle). 


2. Vier der fiinf Valenzelektronen eines fiinfwertigen Fremd- 
atoms bilden kovalente Bindungen mit den vier nichsten Nachbar- 
atomen. Das fiinfte Elektron aber kreist entweder im Feld der iiber- 
schiissigen Ladung um das Stératom oder kann durch thermische 
Anregung ins Leitungsband gehoben werden (Elektronenspender, 


Donator). 


3. Ein dreiwertiges Stératom faingt, um die Tetraederbindungen 
abzusaéttigen zu seinen drei Valenzelektronen ein viertes ein (Elek- 
tronenempfinger, Akzeptor). Dadurch wird die Stérstelle zum nega- 
tiven Ion und vermag das durch das eingefangene Elektron im 
Valenzband erzeugte Loch bei tiefen Temperaturen an sich zu 
binden. 


4. Das an eine Stoérstelle gebundene Elektron bzw. Loch bewegt 
sich in einem Feld 


wobei ¢ die Dielektrizitiitskonstante der Umgebung der Stérstelle 
und r den Abstand des gebundenen Ladungstriagers von deren Zen- 
trum bedeuten. Diese Form des Feldes bewirkt, dass die Stérstelle 
ein wasserstoffatomihnliches Gebilde darstellt: Die Radien der 
Elektronen- bzw. Lécherbahnen sind e-mal grésser, die zugehérigen 
Energiewerte ¢?-mal kleiner als die entsprechenden Gréssen des 


1) Vgl. z. B. G. L. Pearson und J. BARDEEN (1949). 
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Wasserstoffatoms. Insbesondere wird der Radius R, der dem Grund- 
zustand der Stérstelle entsprechenden Bohrschen Bahn einerseits: 


Ry = 79°e°f = 0,58-10-8 e-f cm (27) 
7) = 0,53 + 10-8 cm = 1. Bohrscher Radius des H-Atoms 
und ihre Ionisierungsenergie andererseits: 
1 _ 13,5 
ef 7° 


I= 13,5 eV = Ionisierungsenergie des H-Atoms 


AE,= Iq: V, (28) 


wenn man beriicksichtigt*), dass die effektive Masse des kreisenden 
Ladungstrigers gleich der durch die Freiheitszahl f dividierten Elek- 
tronenmasse ist. Je nachdem die betrachtete Stérstelle ein Donator 
oder ein Akzeptor ist, wird f gleich der Freiheitszahl f, der Leitungs- 
elektronen oder gleich derjenigen f, der Locher im Valenzband. 


5. Die wegen der Ahnlichkeit mit dem Wasserstoffatom zu erwar- 
tende, unendliche Folge angeregter Zustiinde zwischen dem Grund- 
zustand (Ep bzw. Ey in Fig. 2) und dem Ionisationskontinuum 
(Leitungs- bzw. Valenzband) fallt weg. Wegen ihrer durch die 
Dielektrizititskonstante bedingten, grossen raumlichen Ausdehnung 
iiberlappen die Wellenfunktionen der angeregten Zustiande bei den 
iiblichen Stérstellenkonzentrationen stark. Dadurch spalten die an- 
geregten Zustiinde in Energiebinder auf, die mit dem [onisations- 
kontinuum verschmelzen?). 


Der Magnetismus, der in einem durch Stérstellen der eben be- 
schriebenen Art erzeugten Stérniveau liegenden Elektronen bzw. 
Lécher, lasst sich fiir kleine Verunreinigungskonzentrationen leicht 
_berechnen. In diesem Falle tiberlappen die Wellenfunktionen der 
Grundzustéinde nicht, und man kann die Stoérstellen daher wie ein 
Gas freier Wasserstoffatome behandeln. Entsprechend dem Wasser- 
stoffatom befinden sich die nichtionisierten Stérstellen in einem 
29, o-Zustand und besitzen das magnetische Moment ps = 3 u 
(u = Bohrsches Magneton). Das Stérstellenmoment ug gibt nach 
Langevin Anlass zu einer positiven Suszeptibilitat : 


2 
8M s+ p2 


para __ celanaiiaties ale eee 


1) Vergl. N. F. Mort und R. W. Gurney (1940). 
2) Siehe z. B. C. Erarnsoy (1950). 
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wobei g@ die Dichte des verunreinigten Halbleiters und s die Zahl der 
neutralen Stérstellen bedeuten. 


Wegen ihrer durch das Magnetfeld erzeugten Larmorprizession 
lhiefern die an die Stérstellen gebundenen Elektronen bzw. Liécher 
einen zweiten, negativen Beitrag y%* zur Stérstellensuszeptibilitat. 
Nach der Larmor-Langevin-Formel (3) ist y#* proportional dem 
mittleren Quadrat des Radius der Elektronen- bzw. Lécherbahn und 
umgekehrt proportional der effektiven Masse der kreisenden La- 
dungstrager. Unter Beriicksichtigung von (27) erhalt man daher aus 
der molaren diamagnetischen Suszeptibilitaét 7#,, = — 2,42 - 10-® 4) 
des einatomigen Wasserstoffs : 


ts Se, Co sige Ge, 16" 
iit = 2 fy = -2,42.10-8- 2.2 78, (80) 


S 


L = Loschmidtsche Zahl. 


Beachtet man noch, dass nach (21) s ungefihr gleich seinem Wert sy 
fiir verschwindendes Magnetfeld ist, so wird der gesamte Beitrag x, 
kleiner Konzentrationen wasserstoffihnlicher Stérstellen zur Sus- 
zeptibilitaét eines Halbleiters: 


ara | dia 8 (we? P or e* ‘ 
ts 18 + yh" = % (fp —2,42-10-6 5. #2) (31) 


8 = Zahl neutraler Stérstellen pro Kubikzentimeter 
o = Dichte 

yu = Bohrsches Magneton 

e = Dielektrizitatskonstante 

LI = Loschmidtsche Zahl 

f = Freiheitszahl 


Sind gleichzeitig Akzeptoren und Donatoren vorhanden, so setzt 
sich yg aus zwei Termen obiger Form zusammen. 

Mit zunehmender Stérstellenkonzentration beginnen die Wellen- 
funktionen der sich im Grundzustand aufhaltenden Stérelektronen 
und -lécher gegenseitig zu tiberlappen. Wie die oben erwahnten an- 
geregten Zustande spalten nun auch die Grundzustinde in Energie- 
bander auf). Wir kénnen versuchen, in diesem Falle die Elektronen 
im Donatorenband bzw. die Lécher im Akzeptorenband als mehr 
oder weniger freie Ladungstriger zu behandeln und werden ent- 
sprechend den fiir die Ladungstriger im Leitungs- und Valenzband 


1) J. H. Van VuEcK (1932). 
2) Vergl. z. B. C. Erarnsoy (loc. cit.) 
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giiltigen Beziehungen (14a) und (14b) erwarten, dass einerseits fiir 
die Donatorenelektronen gilt: 


D “pe 
x 2 08 F 
i ac tae es aa ce 
Xs = @ oC ( 3 van) 
y = Bohrsches Magneton 
e = Dichte 
Sp = Zahl der mit Elektronen besetzten Spenderstellen 


F*, = iiber die mit Elektronen besetzten Zustinde gemittelte 
Kriimmung der Energieoberflachen 


und andererseits fiir die Akzeptorlécher: 


A 


Ke 2 08 F 
is = Pi A ES (7 -1) 

e of \3 
80, = Zahl der mit Léchern besetzten Empfangerstellen 


F? = iiber die mit Léchern besetzten Zustinde gemittelte 
Kriimmung der Energieoberflachen. 


Es zeigt sich jedoch, dass die im vorigen Abschnitt zur Bestimmung 
der Ladungstragersuszeptibilitat 7, gemachte Naherung von freien 
Ladungstragern her nicht in dieser Weise auf die Stérbandelektro- 
nen und -lécher tibertragen werden darf. Dort wurde wesentlich von 
der Tatsache Gebrauch gemacht, dass die Fermiverteilung (fiir 


Locher ihr Komplement zu 1) innerhalb eines Teils des betrachteten 
Bandes auf Null abfallt, fiir den die Eigenwertdichte ungefahr pro- 
portional derjenigen freier Elektronen ist. Ganz anders sind die Ver- 
haltnisse in den Stérbandern. Hier besitzt die Fermiverteilung tiber 
die ganze Ausdehnung der Bander einen endlichen Wert. Die obere 
Grenze der besetzten Zustiinde wird nicht durch das Verschwinden 
der Fermiverteilung, sondern durch den obern Rand der Stérbander 
gegeben. Als Folge davon miissen (82a) und (82b) durch H-abhan- 
gige Zusatzterme erginzt werden. Es lohnt sich jedoch nicht, diese 
Zusatzterme abzuschitzen. Da jetzt namlich alle, auf ganz ver- 
schieden geformten Energieoberflichen liegenden Zustaénde der 
Stérbainder besetzt werden kénnen, hangen die tiber die besetzten 
Zustiinde gemittelten Kriimmungen F?, und F? stark von der Art 
der Besetzung der Stérbander ab: Mit der durch die Temperatur 
gegebenen Form und Lage der Fermiverteilung variieren die F'3, und 
F2,d.h. sie sind im Gegensatz zu den entsprechenden fiir Leitungs- 
und Valenzband massgebenden Mittelwerten F2 und F2 stark tem- 
peraturabhingig. Man kann daher auch nach einer Korrektur von 
(32a) und (32b) in der von freien Ladungstrigern ausgehenden Ni- 
herung den Verlauf der Stérstellensuszeptibilitét y, nie zuverlassig 
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berechnen, solange die fiir die Ladungstraiger in den Stérbandern 
giiltige Energie-Impulsbeziehung oder, was dasselbe ist, die Energie- 
oberflachen nicht bekannt sind. 

Eine zweite, von Prrerts (loc. cit.) angegebene Naherung von 
gebundenen Elektronen her versagt fiir die Ladungstrager der Stér- 
bander ebenfalls, da sie dieselben F2, und F? enthalt, die wir in 
(82a) und (32b) angetroffen haben. 

Es sei darauf hingewiesen, dass beide hier erwihnten Approxima- 
tionen zur Berechnung der Suszeptibilitat der Ladungstriger in den 
Stérbandern die elektrostatische Wechselwirkung zwischen diesen 
Ladungstragern vernachlassigen. Ein von Np baw. Ny Stérstellen 
erzeugtes Stérband enthalt in diesem Fall entsprechend den zwei 
miéglichen Spinstellungen 2 Np bzw. 2 N, Zustinde. Dies trifft na- 
ttirlich nur fiir stark verbreiterte Stérbander zu und bewirkt, dass 
man an Stelle von (21a) und (21b) fiir die Zahlen sp bzw. s, der be- 
setzten Zustiinde jetzt 


8p ® 89 = 2Ny- 5 (38a) 
kT 


1 
c—Ey, 
1l+e &7 


84 89, = 2N,°: 


(38b) 


erhalt, wenn Ey und Ey, die mittleren Energien des Donator- bzw. 
Akzeptorbandes bedeuten. 


b) Helium- und lithiumahnliche Stérstellen. 


Wenden wir uns nun den in Silizium, Germanium und a-Zinn 
durch zwei- und sechs- bzw. ein- und siebenwertige Fremdatome er- 
zeugten Stérstellen zu. In analoger Weise wie die drei- und fiinf- 
wertigen Fremdatome auf wasserstoffihnliche, kénnen die hier be- 
trachteten auf helium- und lithiuméhnliche Stérstellen fiihren. So 
ist es denkbar, dass z. B. ein im Diamantgitter eingelagertes Selen- 
atom vier seiner sechs Valenzelektronen zur Sattigung der Tetra- 
ederbindungen beniitzt, wihrend die restlichen zwei die 1s-Schale 
einer solchen « Heliumstérstelle» besetzen. Man erhalt eine Elektro- 
nenspenderstelle. Andererseits kann ein Goldatom zur Vervollstan- 
digung der kovalenten Bindungen mit seinen vier Nachbarn drei 
Elektronen aus dem Valenzband einfangen. Ein solches dreifach 
negativ geladenes Stérstellenion vermag drei Lécher an sich zu 
binden. Man erhilt eine als Akzeptor wirkende « Lithiumstérstelle », 
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deren 1s-Schale mit zwei Léchern vollstiindig, die 2s-Schale da- 
gegen mit nur einem Loch halb besetzt sind. 

Bei kleinen Verunreinigungskonzentrationen lassen sich die ma- 
gnetischen Eigenschaften solcher He- und Li-Stérstellen aus den- 
jenigen der entsprechenden Atome ableiten. Falls die thermische 
Energie nicht ausreicht, um eine hier mégliche mehrfache Ionisa- 
tion herbeizufiihren, ergeben sich die folgenden Zustiande und zu- 
gehérigen magnetischen Momente fiir neutrale und ionisierte He- 
und Li-Stérstellen: 

Tabelle 1. 
Zustande und magnetische Momente der He- und Li-Stérstellen. 


Stodrstelle | Zustand | magnet. Moment 
He | 185 
Het 2Sy, 
Li 28 y, 


Lit | 18, 














Aus dieser Tabelle erkennt man, dass die Lithiumstérstellen wie 
die Wasserstoffstérstellen im neutralen Zustand ein magnetisches 
Moment us = V8 uw besitzen, das bei der Ionisation verschwindet. 
Thr paramagnetischer Beitrag 73° zur Stérstellensuszeptibilitat 


wird daher ebenfalls durch (29) gegeben. 

Die Heliumstérstellen dagegen weisen im neutralen Zustand kein 
magnetisches Moment auf, und erst nachdem sie ionisiert sind, wer- 
den sie zu Tragern eines Momentes wg = /3 uw. Daher hat man, um 
in diesem Falle 7 zu erhalten, in (29) die Zahl s der neutralen 
Stérstellen durch die Zahl Ng —s der ionisierten zu ersetzen. (Ng ist 
die Gesamtzahl neutraler und ionisierter Stérstellen.) 

Der Diamagnetismus der in den Stérniveaux enthaltenen La- 
dungstrager kann aus der diamagnetischen Suszeptibilitat der freien 
He- und Li-Atome bestimmt werden. Dabei ist zu beachten, dass im 
Gegensatz zu den Wasserstoffstérstellen hier auch die ionisierten 
Stérstellen einen Beitrag zu 7 liefern. 

Wenn mit zunehmender Verunreinigung zwischen den aussersten 
Elektronen bzw. Léchern der Stérstellen eine Wechselwirkung auf- 
tritt, so spalten die Stérniveaux in Bander auf. Es treten in diesem 
Falle wieder dieselben Schwierigkeiten auf, wie bei hohen Konzen- 
trationen von Wasserstoffstérstellen, und man ist nicht mehr in der 
Lage yg zuverlissig abzuschatzen. 

Die Diskussion der H-, He- und Li-Stérstellen abschliessend, 
wollen wir kurz auf deren Einfluss auf die Atomsuszeptibilitat ein- 
treten. Im vollstandig ionisierten Zustand unterscheiden sich diese 
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Stérstellen, abgesehen von ihrer Ladung, nur durch die Zahl der die 
innern Schalen besetzenden Elektronen von den Atomen, deren 
Platze sie einnehmen. Insbesondere bilden die Fremdatome eben- 
falls Tetraederbindungen mit ihren Nachbarn. Da jede innere Elek- 
tronenschale der bisher betrachteten Fremdatome stets entweder 
vollstandig besetzt oder vollstindig leer ist, so verandern die durch 
solche Fremdatome erzeugten Stérstellen die Atomsuszeptibilitat 
4,4 nur wenig. Die Koeffizienten C,, der Gleichung (1) werden negativ, 
temperaturunabhingig und von der gleichen Gréssenordnung wie 
der im Abschnitt 1 fiir das reine Zinn berechnete Koeffizient C. 


ce) Andere Stérstellen 


Die Atome der meisten drei- und fiinfwertigen Elemente erzeugen, 
in kleinen Konzentrationen in Silizium, Germanium oder «-Zinn 
eingelagert, Wasserstoffstérstellen. Dagegen entstehen, wie die 
unten wiedergegebenen Suszeptibilititsmessungen zeigen, nur in 
einigen wenigen Fiillen Helium- bzw. Lithiumstérstellen, wenn zwei- 
und sechs- bzw. ein- und siebenwertige Fremdatome im «-Zinn ein- 
gelagert werden. In der Tat kénnen Fremdatome auch in anderer 
Weise in einem Diamantgitter eingeschlossen sein, némlich im we- 
sentlichen : 


. auf Zwischengitterplatzen, 


2. an Korngrenzen und Versetzungen (dislocations), 


3.in Form ganzer Kristallite der Verunreinigungselemente und 


in einem von den beilegierten Elementen mit dem Halbleiter 
méglicherweise gebildeten Eutektikum. 


Solche Einschliisse, ausgenommen vielleicht die Atome auf den 
Zwischengitterplitzen, zeichnen sich dadurch aus, dass sie keine 
neuen Niveaux zwischen Valenz- und Leitungsband einfiihren. Sie 
liefern daher einerseits keinen Stérstellenbeitrag %, zur Suszepti- 
bilitaét, sind andererseits weder als Donatoren noch als Akzeptoren 
wirksam und verindern somit die Ladungstragersuszeptibilitat x, 
nicht. Ihr Einfluss auf das magnetische Verhalten der Halbleiter 
iiussert sich lediglich in der Atomsuszeptibilitat 7,. 

Wenn jede innere Elektronenschale der Stératome entweder 
vollstiindig besetzt oder leer ist, sind abgesehen von einem schwa- 
chen Bahndiamagnetismus aller Elektronen nur die Valenzelektro- 
nen magnetisch wirksam. Im Kristallfeld wird aber die Richtungs- 
entartung des Bahndrehimpulses dieser Elektronen weitgehend auf- 
gehoben, sein Beitrag zur Suszeptibilitét daher praktisch null 
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(quenching of orbital moment)!): Der Spin der Valenzelektronen ist 
allein verantwortlich fiir ein entstehendes Stérstellenmoment sg, 
welches sich somit zu: 

py =2-VS(S+1) uw (34) 

y = Bohrsches Magneton 

S = Spinresultante 


ergibt. Wir erwarten solche Stérstellenmomente dann, wenn die 
Fremdatome sich auf Zwischengitterplatzen befinden, ihre Valenz- 
elektronen daher vermutlich nicht an Bindungen beteiligt sind. Die 
Cy, der Gleichung (1) werden in diesem Falle von der Form: 


Cg = + 48840 2, (3 


Andererseits, falls die Valenzelektronen der Fremdatome an kova- 
lenten Bindungen teilnehmen, werden deren Spinmomente in diesen 
Bindungen kompensiert (quenching of spin) : Der urspriingliche Para- 
magnetismus der Stératome verschwindet vollstandig. Dies diirfte 


Jd 43 4p 


frees Mn-Atom ® ® ® ® ® ® O O O 
®O®OOO |® OOO 


Mn-Atom i sp Tetraederlybriden 
eingebaut L ~J 
im Diamant = 


ger” |\@OQOO®D | OOO 


5 -Tetraederhytriden | 


4 Llektronenspin 
Fig. 3. 
Die beim Einbau des Mangans in das «-Zinn entstehenden Tetraederhybriden. 


fiir die entsprechend 2., 3., und 4. eingelagerten Fremdatome zu- 
treffen. Es ergeben sich demnach in diesen Fallen kleine, tempera- 
turunabhingige C's, in Gleichung (1): Die Atomsuszeptibilitat wird 
nur unwesentlich geandert. 

Zum Schluss seien zwei weitere, nur fiir Ubergangselemente még- 
liche Einbaumechanismen erwihnt. Ein auf einem Gitterplatz sit- 
zendes Atom eines Ubergangselementes kann in zwei Arten Tetra- 
ederbindungen mit seinen Nachbarn im Diamantgitter bilden, ohne 
dazu Elektronen aus dem Valenzband aufnehmen zu miissen. Da 


1) Siehe z. B. J. H. Van ViEck (1950). 
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sich hier die Elektronen der unaufgefiillten d-Schale an den Bin- 
dungen beteiligen kénnen, ist es z. B. méglich, dass zwei der fiinf 
3d-Elektronen und eines der beiden 4s-Elektronen eines Mangan- 
atoms in die energetisch nur wenig héher liegende 4p-Schale 
springen (siehe Fig. 3). Die dabei entstehenden sp%-Tetraederhybri- 
den werden durch vier Valenzelektronen der Nachbaratome zu 
Tetraederbindungen abgesattigt. Andererseits, wenn eines der 4s- 
Elektronen auf einen freien Platz in der 3d-Schale iibergeht, so bil- 
den sich d*s-Tetraederhybriden, welche wieder auf Tetraederbin- 
dungen fiihren. In beiden Fallen entstehen Stérstellen, die weder 
als Elektronenspender noch als -empfiainger wirksam sind und die 
magnetischen Eigenschaften der betrachteten Halbleiter nur iiber 
die Atomsuszeptibilitaét beeinflussen. 


Fiir ein mit seinen Nachbarn sp3-Bindungen bildendes Mangan- 
atom ist 
3 ae 
Sas (siehe Fig. 3). 


Somit wird das Stérstellenmoment mg, wenn es entsprechend (34) 
nur durch den Spin erzeugt wird: 


fy = 3,88 uw. 


Bildet das Manganatom aber d*s-Bindungen, so ergeben sich S und 
fg ZU: 


Sua 


und 
fey = 1,78-p. 


Die am Beispiel des Mangans erléuterten Einbaumechanismen lassen 
sich auch auf andere Ubergangselemente tibertragen. 


II. Experimenteller Teil. 


1. Herstel.ung der Zinnproben. 


Alle untersuchten «-Zinnproben wurden aus der metallischen 
B-Modifikation des Zinns durch Umwandlung bei zirka —60° C 
(Trockeneis) gewonnen. Als Ausgangsmaterial diente fiir eine Probe 
Chempur-Zinn, fiir alle iibrigen spektroskopisch reines Zinn von 
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Jounson, Martruey Ltd. London. Die von den Lieferanten ange- 
gebenen Analysen sind in Tabelle 2 wiedergegeben: 


Tabelle 2. 
Analysen des Zinns. 





Chempur _| Johnson, Matthey 


Antimon | 0,003 % | 0,001 % 
Blei 0,0025% | 0,0012 % 
Eisen 0,0016% =| 0,00027 % 
Wismut | 0,0004°% | 0,00012% 
Kupfer | 0,0008% | 0,0002 % 
Schwefel |  0,0002% 0,00003 % 
Arsen 0,0001 % 0,0002 % 
Zinn | 99,9918% 99,997 % 











Um das Zinn von den Oxyden méglichst zu befreien, wurde es in 
hochevakuierten Glasgefiissen umgeschmolzen und in Stabe von 
zirka 5mm Durchmesser gegossen. In Reagenzgliser abgefiillt und 
mit Spuren grauen Zinns geimpft, wandelten sich diese zirka 10 g 
schweren Zinnstabe in einem Trockeneis enthaltenden Dewargefiiss 
innerhalb 3 bis 6 Tagen in die «-Modifikation um. 

Neben den reinen wurden auch durch geringe Zusiitze anderer 
Elemente verunreinigte Zinnproben hergestellt und in derselben 
Weise wie das reine Zinn in die Tieftemperaturmodifikation umge- 
wandelt. Die dem Zinn beilegierten Elemente sind, geordnet nach 
ihrer Stellung im periodischen System in Tabelle 3 zusammenge- 
stellt. 

Tabelle 3. 


Zusammenstellung der dem Zinn beilegierten Elemente 





Periode | I | | VEL | VII | VII Gruppe 


Mn | Fe Co Ni 














Mit jedem dieser ebenfalls spektroskopisch reinen Elemente wurde 
zunachst je eine im Kubikzentimeter 4,35 - 102° Fremdatome ent- 
haltende Stammlegierung hergestellt. Das Schmelzen der Legierun- 
gen geschah entweder in Graphittiegeln (Si-, Ge-, Ti-, und V-Legie- 
rungen) oder in Pyrexgefiissen, stets jedoch im Vakuum. Ausgehend 
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von den Stammlegierungen wurden durch Verdiinnung weitere 
Proben folgender Fremdatomkonzentrationen gewonnen: 


Tabelle 4. 





Legierung Fremdatome/cem® 


(Stammlegierung) 5 - 102° 
- 10920 

. 1019 

5 - 1019 

. 1918 











Die Legierungen der in Tabelle 3 fettgedruckten Elemente mit 
Zinn wandelten sich bei der beschriebenen Behandlung in minde- 
stens einer Konzentration in die «-Modifikation um. Dagegen zeigten 
die mit Ag, Mg), Tl und Pb verunreinigten Zinnproben auch nach 
zweijahriger Aufbewahrung bei —60° C keine oder nur geringe 
Spuren einer Umwandlung. Es bestitigt sich damit der von ConEN 
und LimsHovut (1937) gefundene Einfluss geringer Verunreinigungen 
auf die B-«-Umwandlungsgeschwindigkeit des Zinns. In Ergiinzung 
der von jenen Autoren angegebenen Resultate sei hier mitgeteilt, 
dass Mg. In und Tl eine verziégernde, Ga, Si, Ge, Ti und V keine 
wesentliche und As und Se eher eine beschleunigende Wirkung auf 
die Umwandlung ausiiben. 

Alle heute bekannten Darstellungsmethoden liefern das «-Zinn in 
Form feinkérnigen Pulvers. Um stets unter denselben Versuchsbe- 
dingungen zu arbeiten, siebten wir aus den umgewandelten Proben 
diejenigen Kérner heraus, deren Durchmesser zwischen 0,4 und 
0,2 mm lagen. In der Regel wurden die Suszeptibilitaétsmessungen an 
Pulver dieser Korngrésse ausgefiihrt. Ausnahmsweise stellten wir 
jedoch eine Serie von vier Proben reinen Zinns her, deren Korn- 
eréssen bzw. 0,5-0,4, 0,4-0,25, 0,18-0,1 und kleiner als 0,05 mm 
waren. Indessen konnte kein Einfluss der Korngrésse auf die Suszep- 
tibilitat festgestellt werden. 


2. Messmethode und Apparatur. 


Die Suszeptibilitaét wurde nach der Faradayschen Methode be- 
stimmt durch Messen der Kraft, die eine Zinnprobe in einem inho- 
mogenen Magnetfeld erfahrt. 


1) Anmerkung bei der Korrektur: Inzwischen haben sich einige der Mg ent- 
haltenden Proben bei 0° C umgewandelt. Ihre Suszeptibilitat wird demnachst 
bestimmt. Die von G. Buscu und E. Mooser (1951 b) mitgeteilte Suszeptibilitat 
einer Mg-haltigen Probe ist méglicherweise falsch. Jene Probe wurde zur Be- 
schleunigung der Umwandlung kalt gewalzt, und es ist méglich, dass sie dabei 
in unkontrollierbarer Weise verunreinigt wurde. 
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Ein zur Halfte mit dem gesiebten Pulver gefiilltes, evakuiertes 
Pyrexréhrchen von 130 mm Linge und ca. 4 mm Durchmesser hingt 
auf der einen Seite einer empfindlichen Balkenwaage an einem 
langen Glasfaden zwischen die Pole eines Elektromagneten (vgl. 
Fig. 4). Die Lage des Proberéhrchens wird so justiert, dass seine 
Mitte in die Achse der rotationssymmetrischen Magnetpole fallt. 


f 7 Stromenfuhrung zur 
Lichizeiger 4 y beweglichen Spule 


Waagebatken hn 


Gegengewich'4— aa 





Proberitrchen mit Zinn ~] 


Heizwicklung 
Kithlschlange —— 





_ Gaskryostat 














Die Apparatur. 


Dadurch verschwindet aus Symmetriegriinden die Kraftwirkung des 
Magnetfeldes auf das Glas des Réhrchens: der Ausschlag der Waage 
ist ein Mass fiir die Suszeptibilitiét der im Réhrchen enthaltenen 
Probe. 


Sei x die zu bestimmende Suszeptibilitit einer Zinnprobe, m ihre 
Masse. Dann wird die von einem inhomogenen Feld auf diese Probe 
ausgetibte Kraft K, wenn die Feldstiarke an den Probenenden H(0) 
bzw. H(l) betrigt: 


K= © .{H2 (0) —H?()}. 
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Analog gilt fiir eine Eichprobe gleicher geometrischer Form der 
Masse m, und bekannter Suszeptibilitat 791), welche sich an der- 
selben Stelle des Magnetfeldes befindet: 


K, = 497° {H? (0) — H?()}. 


Man findet somit unter Umgehung der schwierigen Absolutmessung 
von H(0) und H(I) fiir die gesuchte Suszeptibilitat : 


m KK 
aay (a m Ko’ 


K und Ky wurden nicht aus dem Waageausschlag selbst bestimmt. 
Vielmehr kompensierten wir diesen durch Ausniitzung der elektro- 
dynamischen Anziehung zweier Spulen, deren eine mit der Probe 
am Waagbalken aufgehingt sich in der zweiten, fest mit dem 
Gehiause verbundenen bewegt. Wenn J und I’ die Spulenstréme 
bedeuten, fiir welche der durch das Magnetfeld erzeugte Ausschlag 
der Waage gerade kompensiert wird, so ergeben sich: 


K=a-I-I' 
und 


K, = a-I,°l1, ; 


wobei a eine nur von der Spulengeometrie abhingige Konstante ist. 
Die gesuchte Suszeptibilitét wird daher: 


— iia 
X= XO" m * Ty: Ty’ 


und ihre Bestimmung ist auf leicht und genau durchfiihrbare Strom- 
messungen zuriickgefiihrt. 

Die totale Anderung der Suszeptibilitat des «-Zinns tibersteigt im 
ganzen untersuchten Temperaturbereich normalerweise 15-20% des 
Suszeptibilitatswertes bei Zimmertemperatur nicht. Um eine még- 
lichst grosse Messgenauigkeit zu erhalten, wurde daher mit einem 
ziemlich hohen Magnetfeld H(0) = 9000 Amp/em gearbeitet?). Bei 
einer Poldistanz von 27 mm und einem Poldurchmesser von 40 mm 


1) Als Eichsubstanz wurde destilliertes Wasser verwendet, dessen Suszeptibilitat 
bei 20° C nach AvEr (1933) —0,7218 - 10° betragt. 

2) An einigen Zinnproben wurden Messungen bei verschiedenen Magnetfeldern 
ausgefiihrt. Es konnte jedoch keine Abhangigkeit der Suszeptibilitat von H(0) ge- 
funden werden. 
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muss der verwendete Elektromagnet mit 17 Amp gespeist werden, 
um ein solches Feld zu erzeugen. Ein Gleichstromgenerator?) mit 
elektronisch gesteuerter Erregung lieferte den Magnetstrom. Dank 
der Erregersteuerung blieb der Strom trotz Erwirmung der Magnet- 
spule wihrend einer Messung innerhalb + 0,2°/o) konstant, so dass 
das Magnetfeld selbst nur Schwankungen von héchstens + 0,5°/o9 
aufwies. Die Arbeitsweise des Stromreglers?) ist aus Fig. 5 er- 
sichtlich. 

Die Messtemperaturen wurden in einem Gaskryostaten ahnlich 
dem von Buscu und Lasuarr (1946) beschriebenen hergestellt. 
Damit kann der ganze Temperaturbereich von Zimmertemperatur 
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Fig. 5. 
Der Stromregler. Im Arbeitsgebiet des Generators ist U/i = 40 V/Amp. 


abwarts bis zum Siedepunkt des Stickstoffs kontinuierlich tiber- 
deckt werden. Ein im Gasstrom hingendes Thermoelement wirkt 
auf ein Galvanometer, dessen Lichtzeiger iiber eine Photozelle den 
Strom in der Heizwicklung des Kryostaten steuert. Mit dieser Rege- 
lung gelang es, die Probentemperatur innerhalb + 0,1° konstant 
zu halten. 


Dank der Konstanz von Magnetfeld und Temperatur ist die rela- 
tive Lage der Messpunkte einer Messreihe auf + 1°/o) bestimmt. 
Dagegen ist der Absolutwert der Messungen mit einem Fehler von 
ca. + 4% des Suszeptibilititswertes reinen «-Zinns bei Zimmertem- 
peratur behaftet, da Zinn- und Eichproben einerseits nicht genau 
die gleiche geometrische Form besassen und sich andererseits nicht 
genau an der gleichen Stelle des Magnetfeldes befanden. 


1) Die Autoren danken Herrn Prof. Dr. M. Strutt, Direktor des Institutes fiir 
theoretische Elektrotechnik an der ETH. herzlich fiir die leinweise Uberlassung 
einer Umformergruppe. 

2) Herrn dipl. el. ing. E. ADLER sei an dieser Stelle bestens fiir seine Mithilfe 
an der Konstruktion des Reglers gedankt. 
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3. Messresultate und Diskussion. 
a) Die Suszeptibilitét des reinen «-Zinns. 

Die totale Suszeptibilitaét des reinen «-Zinns setzt sich additiv aus 
der Atomsuszeptibilitat 7, und der Ladungstragersuszeptibilitat 7, 
zusammen. Da mit den freien Ladungstrigern auch deren Magnetis- 
mus am absoluten Nullpunkt der Temperatur verschwindet, lasst 
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Fig. 6. 


Die Suszeptibilitat des reinen «-Zinns. 
Ch. = Chempur-Zinn, J. M. = Johnson, Matthey-Zinn. 


sich x, aus dem Experiment durch die Extrapolation T > 0 be- 
stimmen. Allerdings wird diese Extrapolation dadurch erschwert, 
dass die untersuchten reinen Zinnproben noch geniigend Verunreini- 
gungen enthalten, um gerade bei tiefen Temperaturen den y-Wert 
zu falschen. 

In Fig. 6 ist der Temperaturgang der Suszeptibilitét zweier Zinn- 
proben — Chempur (Ch.) und Johnson, Matthey (J. M.) — wieder- 
gegeben. Die gefundenen Werte liegen in der Nahe der von pz Haas 
und vAN ALPHEN (1933) fiir das graue Zinn angegebenen Suszepti- 
bilitaten —2,5 - 10-7 bei +16° C und —2,0- 10-7 bei—253° C. Wiah- 
rend die beiden in Fig. 6 dargestellten Kurven bei hohen Tempera- 
turen bis auf eine kleine, durch den Fehler der Absolutmessung be- 
dingte Parallelverschiebung tibereinstimmen, fallen sie bei tiefen 
Temperaturen auseinander. Dieser Unterschied diirfte auf den ver- 
schiedenen Verunreinigungsgehalt der beiden Proben zuriickzufiih- 
ren sein. 
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Fig. 7 enthalt, aufgetragen tiber der Temperatur, die Differenz 
L—-Lp @h. de Ladungstrigersuszeptibilitat %z, der Chempur- 
Probe. Entsprechend der in Fig. 6 angedeuteten Extrapolation 
wurde z, zu — 2,65-10-? angenommen. Gleichzeitig ist in Fig. 7 
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Fig. 7. 


Die Ladungstragersuszeptibilitat des reinen «-Zinns. 


der nach Gleichung (20) berechnete Verlauf von x, eingezeichnet, 
wobei zur Anpassung der Theorie an das Experiment folgende Para- 
meterwerte beniitzt wurden: 


AE = 0,08 eV 
f.=1,5, f,=0,88 
F? = 41 und F? = 28. 


Bei tiefen Temperaturen ist die Ubereinstimmung von berechneter 
und gemessener Suszeptibilitét gut, bei hheren Temperaturen da- 
gegen macht sich eine zunehmende Diskrepanz bemerkbar. Diese 
Diskrepanz riihrt her von der in Gleichung (20) nicht beriicksich- 
tigten beginnenden Entartung des Elektronengases im Leitungs- 
band. In der Tat erkennt man in Fig. 8, dass sich die Fermigrenz- 
energie ¢ mit steigender Temperatur immer mehr dem unteren Rand 
Ky, des Leitungsbandes néhert, womit die Voraussetzung fiir ein 
Entarten des Elektronengases erfiillt ist. In diesem Falle versagt die 
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N&aherung (16a) fiir mp, und mit ihr verliert Gleichung (20) ihre Giil- 
tigkeit. Der Wert (16a) von mo, ist zu ersetzen durch: 


2m 


No, = 4x (Fr 


3/2 1 pe 
J. sae (KT)®- F(n) 


wii2dx 
eal are 

_— 6— Eon 
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Weiter muss beachtet werden, dass jetzt: 


ON, 2m\3/2 1 dF %, F’( 

eee ad Pothenot\ pes (ke ™M12. 9 n) 

ae 4a ( Gr) ge OD) Gy = EP Fey 

Die Funktionen F(7) und F’(y) sind nicht geschlossen darstellbar, 
wurden aber von Mc Doveatt und Stoner (1939) numerisch be- 
rechnet. Daher ist es auch nach eingetretener Entartung noch 
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Fig. 8. 
Der Temperaturverlauf der Fermigrenzenergie bei reinem «-Zinn. 








méglich, die Neutralititsbedingung, allerdings nur graphisch zu 
lésen und somit Fermienergie, Ladungstrigerkonzentrationen und 
Ladungstragersuszeptibilitat zu bestimmen. Wird die Entartung 
beriicksichtigt, so findet man mit den oben angegebenen Parameter- 
werten aus (15) den ebenfalls in Fig. 7 eingezeichneten Verlauf von 
%,» der nun auch bei hohen Temperaturen ausgezeichnet mit dem 
Experiment tibereinstimmt. 

Die Aktivierungsenergie 4 E = 0,08 eV, die wir hier durch An- 
passung der Gleichung (15) an die Messresultate gefunden haben ist 
gleich der von Buscu und WieLanp (1953) aus den elektrischen 
Eigenschaften des grauen Zinns bestimmten. 

Zu den Freiheitszahlen sei kurz folgendes bemerkt: Die Quadrate 
f2 und f? der Freiheitszahlen unterscheiden sich stark von den zu- 
gehorigen F?- und F’3-Werten. Dies bedeutet, dass die mit Léchern 
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bzw. Elektronen besetzten Zustinde des Valenz- bzw. Leitungsban- 
des auf stark von der Kugelform abweichenden Energieoberflichen 
liegen. Waren namlich die Flachen konstanter Energie Kugeln, so 
wiirden, wie man sich leicht tiberzeugt : 


2 — F2 und fi =F%. 
Der Vollstaindigkeit halber sind in Fig. 9 die sich aus den obigen 


Werten von AEF, f, und f, ergebenden Ladungstrigerkonzentratio- 
nen %, = %, in Abhangigkeit von der Temperatur dargestellt. 


ia 
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Fig. 9. 





Die Konzentration der freien Ladungstrager in reinem «-Zinn. 


b) Die Suszeptibilitét des mit drei- und fiinfwertigen 
Fremdatomen verunreinigten «-Zinns. Die Wasserstoffstérstellen. 


Wir nehmen zunichst an, dass alle drei- und fiinfwertigen Fremd- 
atome als Wasserstoffstérstellen im «-Zinn eingebaut sind. Dann 
kommt zu den beiden Suszeptibilitaten 7, und 7, hier eine dritte 
hinzu, die durch (81) gegebene Stérstellensuszeptibilitat 75. 

In Fig. 10 bzw. Fig. 11 sind die Suszeptibilitaten der mit ver- 
schiedenen Zusitzen von Aluminium (Akzeptoren) bzw. Antimon 
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Donatoren) verunreinigten Zinnproben dargestellt. Die gleich- 
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zeitig in diesen Figuren elngezeicnhneten, theoretisch zu erwartenden 


oA | 
7 











x 
tie Mt 


der Suszephibilitst ron Al dx 


x 





0 200 20 wOxT 
Fig. 10. 
Suszeptibilitat des mit Al verunreinigten «-Zinns. 
Fremdatomkonzentrationen: 
4,35 - 102° em-3 y.' |. er 4,35 - 1019 em-3 
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Fig. 11. 
Die Suszeptibilitat des mit Sb verunreinigten «-Zinns. 
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Suszeptibilititen der Proben mit den kleinsten Stérstellenkonzen- 
trationen ermittelten wir in der folgenden Weise: 


Als Atomsuszeptibilitat 7, wurde diejenige des reinen Zinns tiber- 
nommen. Wie oben im theoretischen Teil erwahnt, ist dies gerecht- 
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Fig. 12. 


Die Konzentrationen der Ladungstrager in der Probe Al 4. 


fertigt, da die Anwesenheit weniger Wasserstoffstérstellen 7, nur 
unwesentlich beeinflusst. 


Die Ladungstragersuszeptibilitat berechneten wir mit den fiir das 
reine Zinn gefundenen F2- und F2-Werten aus Gleichung (15), 
nachdem die Ladungstrigerkonzentrationen m, bzw. mo, mit 
AE = 0,08 eV, f, = 1,5 und f, = 0,33 aus der graphisch ermittelten 
Fermigrenzenergie bestimmt worden waren. Der Verlauf von 1, 
und mp, (siehe Fig. 12 baw. Fig. 18) ist stark abhaéngig von den Kon- 
zentrationen N, und Np der Stérstellen und von deren Aktivierungs- 
energien AH, und AEp. Entsprechend der Annahme, dass jedes 
Fremdatom eine Wasserstoffstérstelle erzeugt, wurde 


N, = Ny =1,45-10"* cm-* 
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gesetzt. Fiir JH, und AE» aber ergab die Anpassung an das Expe- 
ment die Werte: 

AK, = 0,005 eV und AE, = 0,004 eV. 

Schliesslich berechneten wir y; aus (31). Fiir die Akzeptoren darf 


der diamagnetische Anteil (30) der Stérstellensuszeptibilitat wegen 
der kleinen Freiheitszahl f, = 0,33 gegeniiber dem paramagnetischen 


n 
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Fig. 13. 
Die Konzentrationen der Ladungstrager in der Probe Sb 4, 





Anteil (29) vernachlissigt werden. Er betrigt bei vollstaéndig mit 
Léchern besetztem Akzeptorniveau (s), = 1,45 - 10 cm~*) nur: 


zi = — 8-10-10, 


Dabei wurde die Dielektrizititskonstante ¢ des «-Zinns entsprechend 
der von Moss (1951) fiir die Halbleiter der vierten Gruppe des peri- 
odischen Systems gefundenen Beziehung JH - e? = 174 zu ¢ = 47 an- 
genommen. Dagegen iiberwiegt bei der mit Antimon verunreinigten 
Probe der negative Anteil von zs. Zur besseren Anpassung musste 
fn hier gleich 1,2 anstatt wie bei der Berechnung der Ladungstrager- 
konzentrationen gleich 1,5 gesetzt werden. 

Die in Fig. 10 bzw. 11 eingetragenen theoretischen Werte ergeben 
sich als Summe von x,, x, und vs. Die Ubereinstimmung mit dem 
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Experiment ist sehr gut, obwohl im wesentlichen nur die am reinen 
Zinn gefundenen Parameterwerte verwendet wurden (siehe Tabelle 
5). Es sei darauf hingewiesen, dass auch die oben angegebenen 
Werte von AE, und AE» ziemlich gut mit den nach (28) berech- 
neten JH, = 0,018 eV und AE, = 0,004 eV iibereinstimmen. 


Tabelle 5. 
Die zur Anpassung der Theorie an das Experiment verwendeten Parameterwerte. 


AE | fp | ty ninr| wy, | wy, | 4g, | 42, 


























‘a-Sn rein | 0,08eV| 1,5 |0,33| 41 | 23 | | | 


a-Sn+Al | 0,08eV| 1,5 | 0,33) 41 | 23 /1,45-10% — —|0,005eV. 





0,004eV 











F | | 
M179) 0.33 | 41 | 23 | 1,45-10% 
Se +s@! | | | 


| | 








| 
| | 
a-Sn+Sb | 0,08eV | 





Fig. 14 enthalt den Temperaturverlauf der Fermigrenzenergie der 
beiden eben diskutierten Proben. Bei der mit Aluminium verunrei- 
nigten Probe riickt ¢ unterhalb ca. 100°C so nahe an den Rand 
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Fig. 14. 
Der Temperaturverlauf der Fermigrenzenergie bei den Proben Al 4 und Sb 4. 


des Valenzbandes heran, dass das Liéchergas in diesem Band schwach 
entartet. Das Elektronengas der Antimonprobe ist im ganzen Tem- 
peraturbereich ziemlich stark entartet, liegt doch die Grenzenergie 
hier im Leitungsband selbst. 

Mit zunehmendem Verunreinigungsgrad bricht die Naherung (31) 
fiir x, zusammen. Gleichzeitig beginnt sich die Anwesenheit der 
Fremdatome auf 7, bemerkbar zu machen. Wir diirfen daher bei den 
Legierungen 1, 2 und 3 keine gute Ubereinstimmung mehr zwischen 
Theorie und Experiment erwarten. Insbesondere muss hier noch 
erwéhnt werden, dass F2 und F2 von der Zahl der Ladungstrager 
abhangen kénnen. Falls infolge wachsender Stérstellenzahlen die 
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Konzentrationen n,, bzw. mo, stark tiber ihre normalen Werte an- 
steigen, so werden im Leitungs- bzw. Valenzband mehr und mehr 
Zustinde héherer Energien besetzt. Die Energieoberflachen, auf 
denen diese Zustiinde liegen, sind aber vermutlich annahernd kugel- 
férmig. Daher sollten sich die F2-Werte mit steigenden Ladungs- 
trigerkonzentrationen (d. h. mit steigender Verunreinigung) mehr 
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Fig. 15. 
Die Suszeptibilitat des mit Ga verunreinigten «-Zinns. 
und mehr den Quadraten f? und ff der Freiheitszahlen nahern. Tat- 


sichlich beobachtet man mit zunehmender Aluminiumkonzentration 
ein Absinken der Suszeptibilitiét, das in dieser Weise interpretiert 
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Fig. 16. 
Die Suszeptibilitat des mit In verunreinigten «-Zinns. 








werden kann. Leider haben sich keine Proben héheren Antimon- 
gehaltes in die «-Modifikation umgewandelt, so dass der Effekt an 
Donatoren enthaltenden Proben nicht festgestellt werden konnte. 

Die Suszeptibilitiiten der mit Ga und In verunreinigten Proben 
(Fig. 15 und Fig. 16) sind quantitativ dieselben wie diejenigen der 
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Al-Proben. Dagegen weisen die As- und Bi-Proben (Fig. 17 und Fig. 
18) nicht den gleichen Suszeptibilitatsverlauf wie die Sb-Proben 
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Fig. 17. 
Die Suszeptibilitat des mit As verunreinigten «-Zinns. 
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Fig. 18. 
Die Suszeptibilitét des mit Bi verunreinigten «-Zinns. 


auf. Die Temperaturabhangigkeit der Suszeptibilitat dieser Proben 
ist 4hnlich der des reinen Zinns. Das deutet darauf hin, dass hier 
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offenbar nur ein Teil der beilegierten Fremdatome als Donatoren 
wirksam sind. In der Tat erzeugen nach Buscu und Wieuanp (1958) 
nur ca. 25% der im Zinn enthaltenen Bi-Atome Wasserstoffstér- 
stellen. 

Zum Schlusse dieses Abschnitts geben wir den Suszeptibilitats- 
verlauf dreier gleichzeitig Aluminium und Antimon enthaltenden 
Proben wieder (Fig. 19). Die Suszeptibilitét der Probe Al3 + Sb8, 


Al#5b4 
Al3+563 


Al$+563 
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Fig. 19. 
Die Suszeptibilitaét des mit Al und Sb verunreinigten «-Zinns. 
Fremdatomkonzentrationen: 


Al13+Sb3....4,35 - 1019 Al-Atome + 4,35 - 101° Sb-Atome/em? 
Al3+Sb 4....4,35 - 1019 Al-Atome + 1,45 - 1019 Sb-Atome/cm® 
Al4+Sb3....1,45 - 101° Al-Atome + 4,35 - 1019 Sb-Atome/cm® 


welche gleich viele, néimlich 4,35 - 1019 Aluminium- und Antimon- 
atome enthalt, gleicht in ihrem Verlauf stark der Suszeptibilitat des 
reinen «-Zinns. Dies riihrt davon her, dass sich die Stérstellen teil- 
weise «kompensieren», indem die Elektronen des Donatorniveaus 
in das tieferliegende Akzeptorniveau hinunterfallen. Eine vollstan- 
dige gegenseitige Kompensation der Stérstellen und damit eine der- 
jenigen des reinen Zinns gleiche Ladungstragersuszeptibilitat ist 
deshalb nicht méglich, weil einerseits die Freiheitszahlen in Lei- 
tungs- und Valenzband und andererseits die Aktivierungsenergien 
der Donatoren und Akzeptoren verschieden sind. 

Die einen Aluminiumiiberschuss enthaltende Probe Al3 + Sb4 
besitzt einen Suszeptibilitétsverlauf ahnlich dem der Aluminium- 
proben (Fig. 10); die Suszeptibilitat der Probe Al4 + Sb3 mit tiber- 
schiissigem Antimon dagegen verliuft ungefihr gleich wie die Sus- 
zeptibilitét der Antimonproben (Fig. 11). 
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c) Die Suszeptibilitét des mit ein- zwei- und sechswertigen Fremd- 
atomen verunreinigten «-Zinns. Die Helium- und Lithiumstérstellen. 


In den Fig. 20-22 sind die Suszeptibilitéten der mit Zn, Cd und 
Au verunreinigten Proben dargestellt. Der Kurvenverlauf erinnert 
stark an den bei den Al-, Ga- und In-Proben gefundenen. In Uber- 
einstimmung mit der im theoretischen Teil gegebenen Interpretation 
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Fig. 20. 
Die Suszeptibilitat des mit Zn verunreinigten «-Zinns. 








ist es daher wahrscheinlich, dass Zn und Cd heliumaéhnliche, Au 
aber lithiumaéhnliche Elektronenempfangerstellen im «-Zinn er- 
zeugen. 

Indessen sind nicht alle im Zinn eingelagerten Fremdatome, deren 
Wertigkeit um mehr als + 1 von derjenigen des Zinns abweicht, als 
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Fig. 21. 
Die Suszeptibilitat des mit Cd verunreinigten «-Zinns. 


Donatoren bzw. als Akzeptoren wirksam. So verindern geringe Bei- 
legierungen von Cu, Se und Te die Suszeptibilitét des Zinns nicht 
merklich. In allen diesen Fallen scheint einer der im I. Teil, Ab- 
schnitt 3c, erwahnten Einbaumechanismen (2., 3. oder 4.) im Spiele 
zu sein: Atom- und Ladungstragersuszeptibilitét bleiben erhalten, 
eine Stérstellensuszeptibilitat tritt gar nicht auf. 
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d) Die Suszeptibilitét des mit vierwertigen Fremdatomen 
verunreinigten «-Zinns. 


Die Suszeptibilitaéten der mit verschiedenen Mengen von Si und 
Ge legierten Zinnproben unterscheiden sich nicht von der des reinen 
Zinns. Das ist zu erwarten, da die vermutlich auf Gitterplatzen 
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Fig. 22. 


Die Suszeptibilitat des mit Au verunreinigten «-Zinns. 
sitzenden Si- und Ge-Atome sp*-Tetraederbindungen mit den Nach- 


baratomen eingehen. Die so entstehenden Stérstellen beeinflussen 
nur die Atomsuszeptibilitaét und auch diese kaum feststellbar. 


e) Die Suszeptibilitat des mit Ubergangselementen 


verunreinigten «-Zinns. 


In Fig. 23 ist die Suszeptibilitaét der Mangan enthaltenden Zinn- 
proben in Funktion der Temperatur dargestellt. Man erkennt, dass 
das beilegierte Mangan die Suszeptibilitaét des Zinns vollstandig ver- 
aindert: Die Proben mit den gréssten Verunreinigungskonzentratio- 
nen weisen einen ziemlich grossen, stark temperaturabhangigen 
Paramagnetismus auf. Dies lisst sich verstehen, wenn man annimmt, 
dass die Manganatome in einer der beiden im theoretischen Teil fiir 
die Ubergangselemente diskutierten Weiscn im Zinn eingebaut sind. 
Da in diesem Falle keine Stérniveaux zwischen Valenz- und Lei- 
tungsband auftreten, ist die Verainderung der Suszeptibilitat infolge 
der Mn-Beilegierungen allein auf eine veriinderte Atomsuszeptibili- 
tit zuriickzufiihren. Bilden wir die Differenz zwischen der Suszep- 
tibilitat der Mn-Proben und derjenigen der reinen Zinnprobe, so ist 
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diese Differenz daher gleich dem durch die beilegierten Mn-Atome 
erzeugten Zuwachs der Atomsuszeptibilitat 


Ay,=Cg-Ng  (vgl. (1)) 
Wenn wir von dem vernachlassigbar kleinen Diamagnetismus aller 


Elektronen der Mn-Atome absehen und annehmen, dass der Para- 
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Fig. 23. 


Die Suszeptibilitat des mit Mn verunreinigten «-Zinns. 








magnetismus allein vom Spin ihrer 3d-Elektronen herriihrt, so cr- 
halt C, den Wert (85) und Ay, wird: 


Nz 2 
; Ss 
At,=48(S+1)-3255 
S = Spinresultante 
N, = Zahl der Stératome pro Kubikzentimeter 
» = Bohrsches Magneton 


/ Nop? 
: : 2 S 2 y “ee: 
Demnach liegen die tiber 3 okT aufgetragenen 47 ,- Werte auf einer 


Geraden, aus deren Steilheit der resultierende Spin der 3d-Elek- 
tronen bestimmt werden kann. 
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In der Tat liefert das Experiment einen linearen Zusammenhang 


‘ Ng pe? P 7. , F 

zwischen Ay, und 3 okt (siehe Fig. 24). Und zwar wird: 
4S8(S8+1) =17, 

das heisst 


S = 1,62. 


Dieser S-Wert liegt nahe dem Wert S = 3/2, den man erwartet, 
falls das Mangan im «-Zinn sp*-Tetraederbindungen bildet (vgl. 
Fig. 3). Die kleine Abweichung des experimentellen S-Wertes vom 
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Fig. 24. 
Der Zuwachs der Atomsuszeptibilitaét des mit Mn verunreinigten «-Zinns. 





theoretischen ist vermutlich auf einen restlichen Beitrag des Bahn- 
drehimpulses der 3d-Schale zum Moment der Mn-Atome zuriickzu- 
fiihren (unvollstandiges « quenching»). 

Nachdem sich das Auftreten von sp?-Tetraederbindungen beim 
Einbau des Mangans im «-Zinn so gut bestatigt hat, erwarten wir 
fiir die andern Ubergangselemente ein ahnliches Verhalten. So kén- 
nen die derjenigen des reinen «-Zinns gleichen Suszeptibilitaéten der 
Titan- und Eisenproben gedeutet werden, wenn man annimmt, dass 
Titan sp’- oder d’s- und Eisen d’s-Bindungen mit den benachbarten 
Zinnatomen bilden. Immer wird dabei S = 0, d. h. 47, = 0. 
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Nun unterscheiden sich aber die Suszeptibilitaéten der mit V, Co 
und Ni verunreinigten Proben auch nicht von der Suszeptibilitat des 
reinen Zinns. Da in diesen Fallen sowohl das Entstehen von sp*- als 
auch von d’s-Bindungen auf ein S = 1/2, d. h. auf ein 


N. 2 
Ay PY ae scl 
A— ok? 


fiihrt, scheint hier ein anderer Einbaumechanismus vorzuliegen. Wir 
denken dabei insbesondere an das Auftreten von sehr kleinen Kri- 
stalliten der Verunreinigungselemente, welche die Suszeptibilitat des 
Zinns nur unwesentlich beeinflussen. Diese Annahme wird gestiitzt 
durch den Verlauf der Suszeptibilitét der Stammlegierung Col. 
Wahrend die Suszeptibilitaéten der Proben Co2, Co4 und Cod mit der 
des reinen Zinns identisch sind, ist diejenige der Probe Col fiir alle 
Temperaturen um 1,3 - 10-7 cgs-Einheiten nach paramagnetischeren 
Werten hin verschoben. Diese Verschiebung hat ihren Grund ver- 
mutlich darin, dass bei dem hohen Verunreinigungsgrad der Probe 
Col einzelne Kristallite eine geniigende Grosse erreichen, um ferro- 
magnetisch zu werden. Es sei hier nachgetragen, dass auch die Sus- 
zeptibilitat der Eisenstammlegierung Fel, allerdings nur um 
0,3 - 10-7 cgs-Einheiten in diesem Sinne verschoben ist. 

Zusammenfassend lasst sich folgendes tiber die durch eingelagerte 
Ubergangselemente im Zinn erzeugten Storstellen aussagen: 

1. Die Manganatome sitzen auf Gitterplaitzen und bilden sp?- 
Tetraederbindungen mit den benachbarten Zinnatomen. 

2. Vanadium, Kobalt und Nickel sind in Form kleiner Kristallite 
eingelagert. 

3. Bei Titan und Eisen kann das Experiment nicht eindeutig ent- 
scheiden, welcher Einbaumechanismus vorliegt. 

4. Alle diese Stérstellen zeichnen sich dadurch aus, dass sie weder 
als Donatoren noch als Akzeptoren wirksam sind. 


Ill. Sehluss. 


Zum Schluss seien die Ergebnisse der vorliegenden Arbeit kurz 
zusammengestellt. 

Der I. Teil enthalt eine theoretische Deutung der im Zusammen- 
hang mit dem Magnetismus der Halbleiter auftretenden Probleme. 
Danach lisst sich die totale Suszeptibilitét eines Halbleiters in drei 
Teile zerlegen, nimlich in Atom-, Ladungstrager- und Stérstellen- 
suszeptibilitaét, die einzeln berechnet oder doch mindestens abge- 
schatzt werden kénnen. 
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Vom elektronentheoretischen Standpunkt aus betrachtet, erweist 
sich die Ladungstrigersuszeptibilitét als besonders interessant, ge- 
stattet sie doch die Aktivierungsenergie eines Halbleiters und die 
Ionisierungsenergien der in ihm enthaltenen Akzeptoren und Dona- 
toren zu bestimmen. Dariiber hinaus aber gibt sie Aufschluss iiber 
den Temperaturgang von Fermigrenzenergie und Ladungstriger- 
konzentrationen und liefert die Freiheitszahlen, d. h. die effektiven 
Massen der Lécher und Elektronen in ihren resp. Bandern. 

Bei der Einlagerung von Fremdatomen in einen Halbleiter ver- 
aindern sich normalerweise dessen Atom- und Ladungst1agersuszep- 
tibilitat. Diese Verinderungen und die gleichzeitig damit auftretende 
Stérstellensuszeptibilitat gewahren Einblick in den Einbaumecha- 
nismus der Fremdatome. 

Der II. Teil enthalt neben einer kurzen Beschreibung von Mess- 
methode und Apparatur die experimentell bestimmten Suszeptibili- 
tiiten verschiedener, pulverférmiger Grauzinnproben. Die im Sinne 
der angefiihrten Theorie gedeuteten Messresultate ergeben fiir die 
Aktivierungsenergie des «-Zinns, die Ionisierungsenergie von Akzep- 
toren und Donatoren und fiir die effektiven Ladungstragermassen 
Werte, welche weitgehend mit den aus elektrischen Messungen ge- 
fundenen iibereinstimmen. 

Der Suszeptibilititsverlauf der verunreinigten Proben ist charak- 


teristisch fiir die Art der durch die Verunreinigungen erzeugten 
Stoérstellen. Wir kénnen daher die dem Zinn beilegierten Elemente 
wie folgt einteilen: 


1. Als Akzeptoren wirken: 
Al, Ga, In; 
Zn, Cd; 
Au. 
2. Als Donatoren wirken: 
As (teilweise), Sb, Bi (teilweise) 
3. Weder als Akzeptoren noch als Donatoren wirken: 
Cu; 
Si, Ge; 
Se, Te; 
Ti, V, Mn, Fe, Co, Ni. 


Aus dieser Zusammenstellung der Resultate erkennt man die 
Bedeutung, welche den Suszeptibilitaétsmessungen im Suchen nach 
Kenntnis und Verstiindnis der Halbleiter und ihrer Eigenschaften 
zukommt. Die Elektronentheorie findet ein neues Anwendungsge- 
biet, das noch keineswegs erschépft ist. Wir denken insbesondere an 
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eine genauere Abschitzung der Stérstellensuszeptibilitat und im Zu- 
sammenhang damit an die Aufstellung von Kriterien, welche er- 
lauben, aus den magnetischen Eigenschaften verunreinigter Proben 
in eindeutiger Weise auf die beim Einbau von Fremdatomen 
wirksamen Mechanismen zu schliessen. 


Die Autoren sind der Eidgenéssischen Kommission zur Férderung 
der wissenschaftlichen Forschung und dem Schweizerischen Natio- 
nalfonds zur Férderung der wissenschaftlichen Forschung fiir die 
Bereitstellung finanzieller Mittel zu bestem Dank verpflichtet. 
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Uber die Bestimmung der Massendifferenzen von 12CH.—“4N, 
12CH,—180, 12C.H,—14N2 und 12C3H,—“A mit einer 
Elektronenstossionenquelle an einem doppelfokussierenden 
Massenspektrographen 
(Aus dem Theodor-Kocher-Institut der Universitat Bern und dem 
Max-Planck-Institut fiir Chemie, Mainz.) 
von A.Engler*) und H. Hintenberger.**) 

(12. VIII. 1953.) 


Summary. The above mass differences have been measured with a double 
focussing mass-spectrograph of the Mattauch-Herzog type. 

The ions were obtained from an electron impact ion source combined with an 
electrostatic immersion lens. A short description of this arrangement is given. 


An doppelfokussierenden Massenspektrographen wird auch heute 


noch fast ausschliesslich die Kanalstrahlréhre oder der Dempster- 
Funken zur [onenerzeugung benutzt. Da sich Elektronenstossionen- 
quellen sehr gut zur Herstellung von massenspektroskopischen Du- 
bletts eignen'), haben wir eine solche Ionenquelle, die von dem 
einen von uns (H. H.) schon langere Zeit an einem Massenspektro- 
meter Verwendung fand, mit Hilfe einer Rohr-Immersionslinse?), 
an der eine Beschleunigungsspannung von 15 kV lag (Fig. 1), an 
einen doppelfokussierenden Massenspektrographen vom Mattauch- 
Herzogschen Typ’) gesetzt. Dadurch wurde der Austrittsspalt der 
Ionenquelle auf den Eintrittsspalt des Massenspektrographen ab- 
gebildet. Es konnten damit die Linien von Molekiilionen, insbeson- 
dere von komplizierten Kohlenwasserstoffionen, die als Vergleichs- 
linien sehr erwiinscht sind, mit viel grésserer Intensitiét als mit der 
Kanalstrahlréhre erhalten werden (Fig. 2). 


Mit dieser Anordnung wurden die 4 Dubletts CH,—N, CH,—O, 
C,H,—N, und C,H,—*°A aufgenommen und daraus die in der Ta- 
belle ersichtlichen Massendifferenzen ermittelt. 

*) Phys. Institut der Universitat Bern. 

**) Max-Planck-Institut fiir Chemie, Mainz. 
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Um von systematischen Fehlern méglichst unabhangig zu wer- 
den*), wurden die Dubletts bei verschiedenen Magnetfeldern gemes- 
sen und waren deshalb iiber die ganze Plattenlinge verteilt. Es 
zeigte sich kein systematischer Gang von 4M mit der Feldstirke 
bzw. mit der Lage der Linien auf der Photoplatte. Als Dispersions- 
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Schematische Skizze der Ionenquelle mit Beschleunigungslinse: 1. Stromzufiih- 
rungen zur Jonenquelle; 2. Schutzhiille; 3. Glasmetallverschmelzung; 4. Gaszu- 
leitung (kann auch durch ein Verdampfungséfchen ersetzt oder zugleich mit einem 
Verdampfungséfchen angebracht werden); 5. Keramikisolator fiir 5 KV; 6. Elek- 
tronenstossionenquelle (siehe z.B. Zitat 14); 7. Stellschrauben; 8. Kreuzschlitten ; 
9. und 10. Zylinderelektroden der Beschleunigungslinse (Zitat 2), Abstande in mm: 
a, = 134, a, = 36, a, = 100, a, = 20, a; = a, = 36. Die Beschleunigungsspan- 
nung der Ionen wird von einem Gleichrichtergerat fiir 0 bis 20 KV, 1 mA und 1% 
Welligkeit geliefert. Die Spannung fiir Elektrode 9 wird von einem Hochohm- 
potentiometer (80 M2 Gesamtwiderstand) abgenommen und betragt ca. 90% der 
gesamten Ionenbeschleunigungsspannung (innerhalb der Fehlergrenzen von 10% 
in Ubereinstimmung mit dem aus der Spangenberg-Fieldschen Arbeit (2) folgenden 
Werten). Elektrode 10 liegt an Erde. 11. Keramikisolator fiir 25 KV. 12. Blende. 
13. Eintrittsspalt zum Massenspektrographen (Walzenspalt; siehe z. B. Zitat 14). 
Beschleunigungsspannung fiir die Elektronen: 0 bis 300 V Anodenbatterien. Gliih- 
kathode: 0,3 mm Wolframdraht, Heizstrom 5 bis 10 A, Elektronenstrom 1 bis 
10 mA, Heizakku 6 V, 200 Ah; Widerstand im Heizkreis 2 2 variabel. Statt der 
Elektronenstossionenquelle kann auch eine thermische Ionenquelle oder ein Hoch- 
frequenzfunke angebracht werden. 


linien wurden die auf beiden Seiten bei den benachbarten Massen- 
zahlen liegenden Kohlenwasserstofflinien verwendet (symmetrische 
Dispersionslinien). Die Auswertung erfolgte nach dem von Mar- 
TAUCH und WALDMANN ausgearbeiteten Verfahren (Zitat 5), Formel 
28 bzw. 28’). 

Die Messungen an N und N, bei den Massenzahlen 14 und 28 
stimmen untereinander ausgezeichnet und auch sehr gut mit Mes- 





Massendifferenzen von !2CH,— !4N,---12C,H,— 4A. 659 


sungen von Nrer und Roserts®) und Ocara und Marsupa’)8) iiber- 
ein, dagegen liegt unser Messwert wesentlich héher als die Werte 
von Ewaup und der neuerdings von L. Smiru erhaltene Wert. Die 
fiir das Sauerstoffdublett gemessene Massendifferenz stimmt inner- 
halb der Fehler mit den Messungen von Smiru, von Matraucn und 
Boniscu und mit den korrigierten Werten von Ocata und Matsupa, 
dagegen schlecht mit den Ergebnissen von Nrmr tiberein. Auch beim 
Argondublett ergibt sich eine Diskrepanz besonders zu dem von 
Nrer und Roserts gemessenen Wert. Der Grund fiir diese Dis- 
krepanz kann bei diesem Dublett vielleicht in folgendem Umstand 


Dodekan (Elektronenstoss) Het 


obi > ) ih mn} 


a tte " ' a 


40 3 100 120 140 160 180 200 
b | PR dd i ii yi | . Oktan (Elektronenstoss) 
20 40 
d Oktan (Kanalstrahlréhre) 
50 «66070 
Fig. 2. 
a) und b) Massenspektren von Dodekan und Oktan. Die Ionen wurden mit einer 
Elektronenstossionenquelle erhalten (zur Festlegung der Massenskala bei hohen 
Massen wurde etwas Quecksilberdampf zugefiigt). c) Massenspektrum von Oktan 
bei etwa gleicher Belichtungszeit (5 min). Die Ionen wurden mit einer Kanalstrahl- 


rohre erzeugt. (Die einzelnen untereinander auf einer Platte liegenden Spektren 
stammen aus Justieraufnahmen zur Einstellung auf grésste Intensitat.) 


zu suchen sein: Die Linie 12C,H, bei der Masse 40 hat stets als 
schwachen Begleiter die Linie 17C,'3CH,, die erst bei einem Auf- 
lésungsvermégen von tiber 11000 von der Hauptlinie getrennt wer- 
den kann. Mit dem doppelfokussierenden Massenspektrometer von 
Nrer ist bisher kein Auflésungsvermégen erreicht worden, das gross 
genug war, um diese Stérlinie abzutrennen. Nrer und Mitarbeiter 
bringen daher fiir nicht aufgeléste Stérlinien eine Korrektur an, die 
im Falle der verhaltnismassig starken 1C!2C,'H,-Linie etwa 0,4% 
betragt. Wir glauben, dass die Diskrepanz unseres Messwertes fiir 
das Argondublett und den Messwert von Nrer und Roserts darauf 
zuriickzufiihren ist, dass diese Korrektur fiir die nicht aufgeléste 
Linie nicht so genau ist, als es nach den von NrerR angegebenen 
Fehlern der Fall sein miisste. 

Wir haben bei unseren Argon-Messungen 7 intensitatsgleiche Du- 
bletts verwendet, bei denen die schwache 1°C!2C,H,-Linie deutlich 





























































2 4 

AM +m 

A Dublett n (10-4 ME) 
14 12CH,-4N 13 125,91 + 0,1: 
28-4 4 [}°C,H,-14N,] (14) (125,88 + 0,1 
16 12CH,—°0 12 363,99 + 0,2! 
28 GH MN, 14) 281,77 4 02 
2x14 2(!°CH,-'4N] | (13) (251,82 + 0,21 
40 12C,H,—*°A | Z 690,52 + 0,4 
6 690,82 + 0,9’ 

Mittel = 
13 





690,57 + 0,41 










A = Massenzahl, n = Zahl der ausgemessenen Dublet 


m = wahrscheinlicher Fehler. 


*) Altere Messungen, 





Tabelle, 





5 6 
+ m friihere Messungen 
ME) | anderer Autoren Literatur *) 
+013 | 125,97 + 0,2 Nrer und Roserts*) 
| 125,94 he 0,02 Ogata und MatsupDA’) 
125,84 + 0,05 OcatTa und MatsupDa®) 
125,64 + 0,10 EWALD?) 
125,22 + 0,12 Ewa.p!°®) 
125,78 + 0,21 Matraucu und Bontscu!?) 
£0,10) | Beg 
+ 0,28 364,80 + 0,63 | NreR und Roserts®) 


364,43 + 0,22 Nrer und RosBerts®), aus C,H,-CO 
363,71 +0,12 | Ewa.p’) 
363,877 + 0,041 SmitH!%), aus C,H,-CO 
364,43 -+ 0,05 Ogata und MatsuDA’) 
364,15 -++ 0,08 Ocata und Matsupa§) (korr. Wert) 
| 364,51 +0,06 | Ogata und Marsupa’), aus C,H,-CO 
| 364,23 +0,08 | OaaTau. MatsupA®), aus C,H,-CO (korr.Wert) 
| 363,81 +0,28 | MarraucH und Bonisc H1?) 
+0,21 | 251,70 +0,25 | Nrer und Roserts®) 
| 251,99 +0,05 | Ocara und Matsupa’) 
251,61 +0,11 OcaTa und Matsupa§) 
251,493 + 0,041 | L. G. Smrru!) 


+ 0,44 | 688,77 +0, rm | NreR und RosBeErts*®) 
+ 0,97 689,37 + 0,2 | Ogata und MatsupDa$) 
£041 | 


| 








Jubletts, M = Massendifferenz der in Spalte 2 angefiihrten Dublettlinien, 
ngen, die stark von den neueren abweichen, wurden hier nicht aufgefiihrt. 
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neben der Linie 1*C,1H, zu erkennen war und fiir ihre Massendiffe- 
renz den Wert 690,52 + 0,44 erhalten. Ausserdem hatten wir noch 
weitere 6 intensititsgleiche Dubletts, aber etwas unterexponiert, zur 
Verfiigung, bei denen das aus der Linienbreite geschatzte Auflésungs- 
vermégen gross genug war, um die Stérlinie abzutrennen, bei denen 
diese aber, offenbar wegen der zu schwachen Belichtung, nicht zu 
sehen war. Diese 6 Dubletts getrennt ausgewertet ergaben 4M = 
690,82 -+- 0,97. Um den Einfluss der nicht aufgelésten Linie auf den 
Dublettwert zu priifen, haben wir auch eine Reihe von intensitits- 
gleichen Dubletts mit schlechtem Auflésungsvermégen (zwischen 
3000 und 8000) ausgemessen und den viel zu kleinen Wert 4M = 
688,49 + 1,15 erhalten. 


Auch Messungen von Jonnson??) aus der Nierschen Schule, bei 
denen eine solche Korrektur nicht erforderlich war, sprechen dafiir, 
dass der Wert 688,77 + 0,35 fiir das C;H,—*°A-Dublett etwas zu 
niedrig ist. JoHnson hat fiir das Dublett C,O—*°A die Massen- 
differenz AM = 327,56 +0,10 bzw. 327,35 + 0,24 (Mittelwert 
327,525 + 0,091) gemessen. Nun ist (C;H,—A)—(C,O—A) =CH,—160. 
Aus den Werten von Nier und Roserts und von JoHnson erhalt 
man fiir die Massendifferenz CH,—18O den sicherlich viel zu kleinen 
Wert 361,24 + 0,36. Aus dem Johnsonschen und unserem Mess- 
ergebnis folgt dafiir 363,05 + 0,42 in wesentlich besserer Uberein- 
stimmung mit den von verschiedenen Autoren direkt fiir dieses Dub- 
lett gemessenen Werten, die zwischen 363,5 und 364,5°-1) liegen. 


Wir danken der Schweizerischen Kommission fiir Atomenergie 
und der Leitung des Theodor-Kocher-Institutes in Bern, an dem 
wir diese Arbeit durchfiihren konnten, fiir die Unterstiitzung der 
Arbeit und die erwiesene Gastfreundschaft. Herrn Prof. Marraucu 
danken wir fiir die Uberlassung des Massenspektrographen und sein 
forderndes Interesse an der Arbeit und Herrn Prof. H. Konie fiir 
die Erlaubnis, den Komparator des Eidgenéssischen Amtes fiir Mass 
und Gewicht benutzen zu diirfen. 
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Mesure de l’activité $ des sources épaisses 
par Pierre Lerch. 
(2 VII 1953.) 


Resumé. L’auto-absorption de la radiation 6 du radio-phosphore-32 est étudiée 
en vue de la mesure de l’activité absolue ou relative de sources épaisses. 

Nous donnons les variations de |’auto-absorption en fonction: 

1° du facteur géométrique, 

2° du facteur de rétrodiffusion, 

3° du rapport de l’aire de la fenétre du détecteur a celle de la source, 

4° de la présence d’écrans entre la source et le détecteur, 

5° de la compacité de la source, 

6° de la nature chimique de la substance radioactive. 

On indique les conditions auxquelles doivent satisfaire le facteur géométrique 
et le facteur de rétrodiffusion pour que la courbe d’auto-absorption soit une 
exponentielle (pour les épaisseurs massiques inférieures 4 celle pour laquelle la 
saturation de l’auto-absorption est atteinte). 

L’activité d’une source épaisse ainsi mesurée peut étre corrigée de l’auto-absorp- 
tion de la radiation 6 et comparée a celle d’une source mince. L’activité absolue 
B des sources épaisses peut étre déterminée comme celle des sources minces, avec 
une erreur de Vordre de 5a 8%. 


Introduction. 


1. Sources minces. 


Soit une source radioactive ponctuelle, placée dans le vide, 4 une 
distance L d’un détecteur parfait dont la fenétre est infiniment 
mince. Si ® est l’angle solide sous lequel on voit le volume sensible 
du détecteur depuis la source, et A le nombre de particules 6 qui 
atteignent le volume sensible du détecteur par unité de temps, 
l’activité B absolue de la substance radioactive est égale a: 


sb (1) 


D=A.*3 1) 


Le rapport G = ®/4-2 est nommé facteur géométrique de la source 
ponctuelle dans le dispositif de mesures considéré. On le désigne 
aussi sous le nom de géométrie, ou d’efficacité géométrique. 
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En réalité, l’épaisseur de la fenétre du détecteur est toujours assez 
grande pour empécher une partie de la radiation B de pénétrer dans 
le volume sensible. Comme la plupart des mesures se font dans I’air, 
une autre partie de la radiation B est absorbée dans ce milieu. Le 
facteur de transmission T de la radiation f dans l’air et la fenétre du 
détecteur est défini par le rapport de l’activité mesurée en présence 
de l’air et de la fenétre du détecteur, a l’activité qui serait mesurée 
dans le vide, avec un détecteur dont la fenétre serait infiniment 
mince. Cette définition indique que le facteur de transmission tient 
aussi bien compte de l’absorption pure (arrét des électrons) dans la 
fenétre du détecteur et dans le céne d’air séparant la source du 
volume sensible du détecteur que de la diffusion (déviation des 
électrons de leur trajectoire initiale) dans ces deux milieux. En 
outre, le facteur de transmission tient compte de la diffusion dans 
l’air situé a l’extérieur de ce céne. 

Si la source et le détecteur sont placés dans une enceinte (de 
plomb par exemple) qui protege le détecteur du rayonnement des 
autres sources qui se trouvent dans le laboratoire et des rayons 
cosmiques (fig. 2), les parois intérieures et le sol de ce dispositif de 
mesures vont diffuser dans la direction du volume sensible du détec- 
teur une partie du rayonnement # qui leur parvient; le support sur 
lequel est placé la source agira de la méme maniére. II y a lieu de 
distinguer la diffusion directe de la radiation £ initialement dirigée 
dans l’hémisphére supérieur du dispositif de mesure (hémisphére 
dans lequel se trouve le détecteur), de la rétrodiffusion (diffusion en 
retour, diffusion rétrograde) de la radiation f dirigée vers le bas, 
dans |’hémisphére inférieur. L’augmentation de l’activité mesurée 
qui résulte de la présence des parois et du sol du dispositif de me- 
sures sera déterminée au moyen du facteur de diffusion Q, défini par 
le rapport de l’activité mesurée au détecteur en présence des parois 
du dispositif de mesures, & l’activité qui serait mesurée en leur 
absence, la source restant placée sur le méme support dans les deux 
cas. L’augmentation de l’activité mesurée due au support sera 
déterminée par le facteur de rétrodiffusion R du support, défini par 
le rapport de l’activité mesurée au détecteur en présence du support, 
a l’activité qui serait mesurée si ce dernier était absent, le dispositif 
utilisé pour ces mesures ayant un sol suffisamment éloigné du détec- 
teur pour que la radiation qu'il rétrodiffuse n’augmente pas l’acti- 
vité mesurée. 


Enfin, la substance radioactive, qui n’est jamais réellement ponc- 
tuelle, est généralement répartie uniformément sur un support plan, 
circulaire, centré sur l’axe du détecteur, et dont la surface est 
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paralléle a celle de la fenétre du détecteur. Lorsque |’épaisseur 
massique de la matiére radioactive d’une source ainsi étalée est 
assez faible pour qu’il ne s’y produise aucune absorption, ni aucune 
diffusion appréciables, on parle d’une sowrce mince. Le facteur 
géométrique G, d’une source mince, non-ponctuelle, est défini par: 


. 1 we 6 
G,=p, | /@-aD (2) 
F's 


ou G est le facteur géométrique relatif 4 un élément de surface de la 
source, d’activité dD. L’intégration est étendue a la surface totale 
F, de la source. Lorsque la substance radioactive homogéne est ré- 
partie uniformément sur son support, le facteur géométrique G, est 
égal au rapport de l’angle solide moyen ® sous lequel on voit le 
volume sensible du détecteur depuis la source, 4 4- 7; en effet: 
® 
4a 


, | [G-aK 


So uv 
Fs 


G, = 3) 


De ce qu'il précéde, il résulte que l’activité absolue D, d’une source 

mince est donnée par: 

1 

oe oe 7 4 
b b°@,-7T-Q-R (4) 


A, étant l’activité mesurée. Les trois facteurs T, Q et R dépendent 
les uns des autres et du facteur géométrique, et doivent étre déter- 
minés dans les conditions précises ot se fera lamesure de l’activité A,. 

Le facteur de transmission T' de l’air et de la fenétre du détecteur 
ne peut étre calculé; en effet, si l’absorption d’un faisceau paralléle 
de rayons f traversant un écran plan-paralléle, perpendiculaire au 
faisceau et d’épaisseur massique m, est en premiére approximation 
exponentielle : 

T (m) = a =ec"m™ (5) 
absorption & travers le méme écran d’un faisceau divergent, non- 
isotrope, issu d’une source circulaire mince, suit une loi complexe 
dont l’expression est une somme de fonctions transcendantes supé- 
rieures dont les valeurs numériques manquent. La courbe d’absorp- 
tion du rayonnement # d’une source mince placée dans les mémes 
conditions que la source dont l’activité doit étre mesurée est extra- 
polée a l’origine, pour connaitre |’activité qui serait mesurée dans 
le vide si la fenétre du détecteur était infiniment mince, et permet 
ainsi le calcul du facteur de transmission T(m) 





666 Pierre Lerch. 


Le facteur de diffusion, difficile 4 déterminer expérimentalement, 
peut étre rendu égal a l’unité si l’on travaille dans un dispositif de 
mesures spacieux, dont les parois sont recouvertes d’une substance 
& nombre atomique trés bas. Le facteur de rétrodiffusion du support 
a été déterminé expérimentalement suivant la méthode indiquée 
dans une publication & paraitre (Réf. 12). 

Comme le volume sensible du détecteur n’est généralement pas 
connu exactement, le facteur géométrique G, se détermine expérimen- 
talement en mesurant l’activité d’une source standard mince, d’acti- 
vité absolue D,, connue, dans le dispositif de mesures utilisé: 


A 1 
G, = —t. (6 
. Dg Tse Qse* Ree . ) 
T 4, Qe et Ry, se rapportent aux conditions dans lesquelles s’effectue 
la mesure de l’activité de la source standard. 


2. Sources épaisses. 

Dans les applications chimiques et biologiques de la radioactivité, 
la plupart des substances dont l’activité doit étre mesurée ont une 
masse trop considérable pour qu’il soit possible de réaliser des 
sources minces. Dans les sources épaisses dont il est alors nécessaire 
de mesurer l’activité , l’absorption et la diffusion du rayonnement B 
commencent déja au sein de la matiére radioactive. C’est le phéno- 
méne d’auto-absorption (self-absorption). 

Quelques auteurs se sont préoccupés de mettre en évidence les 
variations de ]’auto-absorption provoquées par un changement des 
conditions de mesure (Réf.: 2, 3, 4, 5, 6, 7, 8, 9, 10 et 11). Bropa et 
all. (Réf. 4) ont étudié l’influence de l’énergie maximum de la radia- 
tion 8; Hamnny et Lercn (Réf. 11), celle de la nature chimique de 
la substance radioactive sur l’auto-absorption; enfin, CoLLIE, SHaAw 
et GALE d'une part (Réf. 8), ENGELKEIMER et all., d’autre part 
(Réf. 10), ont montré que l’auto-absorption dans les couches peu 
épaisses variait avec les conditions de mesure et s’éloignait de 
l’approximation généralement admise d’une auto-absorption ex- 
ponentielle. 

Etant donné la nécessité d’une correction précise pour l’auto- 
absorption, lors de la détermination des activités B absolues ou 
relatives des sources épaisses, il nous a paru important de mieux 
connaitre l’auto-absorption de la radiation 6. Dans ce but, nous 
avons recherché les relations entre l’auto-absorption et l’épaisseur 
et le diamétre des sources, la nature et la compacité de la matiére 
radioactive, la nature du support des sources, la nature des parois 
et les dimensions du dispositif de mesures, la distance entre la 
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source et le détecteur, et enfin l’épaisseur des écrans disposés entre 
source et détecteur. Etant donné le grand nombre de ces variables, 
et la nécessité de répéter les mesures de nombreuses fois pour ob- 
tenir une précision suffisante, nous avons fait cette étude avec un 
seul radioélément, émetteur # pur, le phosphore-32, d’un emploi 
commode et dont les applications sont déja importantes. Nous nous 
proposons ensuite de la poursuivre sur d’autres émetteurs B et B+. 


I. Méthode expérimentale. 


La mesure de l’auto-absorption de la radiation 8 s’effectue selon 
le principe suivant: 

Les activités 6 de sources épaisses cylindriques, d’épaisseurs mas- 
siques croissantes mais d’aires égales, préparées a partir d’une subs- 
tance radioactive homogéne dont l’activité absolue par unité de 
masse (activité spécifique) est constante, sont mesurées dans des 
conditions identiques. 

La courbe obtenue en portant les activités 6 mesurées A, en 
fonction de l’épaisseur massique m des sources sera nommée courbe 
d’auto-absorption et désignée par A(m). La répétition des mesures 


ga 











Fig. 1. 


Supports des sources. 


dans des conditions différentes permet de déterminer | influence de 
la variation des conditions de mesures sur |’auto-absorption de la 
radiation f. 

La substance radioactive a été obtenue en ajoutant, 4 chaud et 
sous agitation vive, une liqueur précipitante en excés & une solution 
aqueuse d’un orthophosphate alcalin marqué au phosphore-32. Le 
précipité, finement pulvérisé, est tassé dans des supports cylindriques 
creux qui ont tous méme diamétre extérieur @,, et méme hauteur 
totale (h; = 12,4 mm) (fig. 1); les parois latérales, minces, afin que 
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la diffusion soit aussi faible que possible, ont toujours la méme 
épaisseur (6 = 0,4 mm pour les supports en plexiglas ou en anti- 
corodal, 6 = 0,2 mm pour les supports en acier). La profondeur h 
de la cavité réservée au produit radioactif varie d’un support a 
Vautre (0,1 << h < 10 mm). L’épaisseur massique du fond reste tou- 
jours suffisante pour que la saturation de la diffusion en retour soit 
atteinte. Le produit actif est tassé dans les supports par couches 
successives ; le degré du tassement peut étre exprimé par le rapport 
entre la densité apparente d et la densité d, de la méme substance a 
état cristallisé: 
d - 
eS d, (7) 
que nous avons nommé le factewr de tassement. Ces sources sont con- 
servées 4 l’abri de l’humidité dans des désiccateurs a gel de silice. Le 
dispositif de mesures (fig. 2) a été construit de telle maniére que 











Tube 
Faterlab) 
T6072 








| Plexiglas 








Ny | 
| 
»__ 90 
Fig. 2. 
Dispositif de mesures. 





pour chacune des différentes positions de la source, celle-ci soit cen- 
trée sur l’axe du détecteur, que la distance séparant la source du 
détecteur soit bien définie et que la fenétre du détecteur soit paral- 
léle & la surface de la source. Des tubes-compteurs de Geiger-Miiller 
en cloche, a fenétre de mica de 1,9 mgr/cm? (Tracerlab TGC 2), ont 
été utilisés. La pente du palier de la caractéristique de chacun de 
ces tubes n’a pas excédé + 1% pour 100 volts. Des variations de 
10% dans la tension d’alimentation du générateur de haute tension 
utilisé n’ont fait varier cette derniére que de 1 °/59. Les impulsions de 
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tension sortant du détecteur sont regues dans un préamplificateur 
dont la résistance de charge est de 1 MQ, passent ensuite dans un 
discriminateur d’amplitude, pour attaquer finalement une échelle 
de 64. 

Le tube de Ge1ceR-MULLER, protégé par une carapace de plomb 
de 5cm d’épaisseur donne un effet zéro de 24imp/min, qui est 
mesuré avant et aprés chaque groupe de mesures, pendant environ 
12 heures. Le temps mort du détecteur, déterminé par la méthode 
de décroissance de la radioactivité d’une source intense, et par celle 
de la dilution d’une solution a haute activité, a été utilisé pour 
corriger les mesures. Chacune d’elles, poursuivie jusqu’aé réception 
d’au moins 4000 a 5000 impulsions, afin de réduire l’erreur probable 
a environ +1%, est effectuée au moins trois fois. La répartition 
statistique des impulsions recues par le détecteur a été vérifiée 
périodiquement en mesurant cent fois l’activité de la méme source 
et en testant la distribution obtenue. 

La détermination de chaque courbe d’auto-absorption A(m) est 
effectuée trois fois, 4 plusieurs jours d’intervalle. Aprés avoir ramené 
les résultats de ces mesures 4 la méme époque, leur moyenne A est 
calculée. La courbe A(m) obtenue en portant les activités moyennes 
A en fonction de |’épaisseur massique des sources présente une 
saturation A,,, atteinte pour une épaisseur massique mq, finie. Les 
courbes affines A,(m) = A(m)/A,. peuvent étre comparés les unes 
aux autres quelles que soient les activités absolues des sources. La 
courbe: 


B(m) = In (1—A,,(m)) =In (1 ia ae) 8) 


4* 00 


se préte mieux encore 4 la comparaison. 
Nous avons étudié l’influence sur l’auto-absorption: 


1° de la distance L,, entre la surface supérieure de la source et la 
fenétre du détecteur (L,, = 8,5 mm; 30,5 mm; 51,5 mm); 

2° de la nature du support de la source (plexiglas, anticorodal, 
acier) ; 

3° du diamétre extérieur des sources (@, = 48 mm; 25 mm; 
15 mm; 5 mm); 

4° de l’épaisseur des parois des supports des sources. 

5° de l’épaisseur de matiére se trouvant entre la source et le détec- 
teur (m, = 10 mg/cm?; 29 mg/cm?; 88 mg/cm?; 165 mg/cm?; 
369 mg/cm?) ; 

6° des dimensions et de la nature des parois du dispositif de 
mesures ; 
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7° de la nature de la combinaison chimique dans laquelle se 
trouve engagé le radioélément (Li,PO,, Mg,P,0,, AIPO,, CrPO,, 
Ba,(PO,4)2, AgsPO,, Pb3(PO,)s). 


8° du tassement de la substance radioactive dans son support. 


II. Résultats obtenus. 


Les courbes d’auto-absorption B(m) obtenues dans les différentes 
conditions expérimentales énumérées ci-dessus ont toutes la méme 
allure (fig. 3), et peuvent donc étre considérées comme rectilignes 
sur une grande partie de leur longueur; toutefois: 

a) Au voisinage de l’origine, la courbe B(m) est plus ou moins 
incurvée; dans quelques cas seulement, la partie rectiligne débute 
trés pres de l’origine. 

b) Au voisinage de la saturation, la courbe B(m) s’incurve de plus 
en plus et tend vers une asymptote verticale (non dessinée sur la 


M% O08 gl G2 


— 
~ ” — 
m 





(rem) 


0693 





I -8/m) 
Fig. 3. 


Courbe d’auto-absorption B(m) (valeurs expérimentales) 


fig. 3). La partie rectiligne de la courbe B(m) est déterminée par le 
paramétre mo, abscisse du point d’intersection du prolongement de 
la partie rectiligne avec l’axe des abscisses, et par sa pente T,, qui 
correspond a un coefficient d’absorption. 


Tandis que my ne dépend que de la distance séparant la fenétre 
du détecteur de la surface supérieure de la source épaisse, et de la 
nature du support de la source (tableau I), t, est fonction: 

1° de l’épaisseur massique de la matiére située entre la source et 
le volume sensible du détecteur (tableau Ia); 

2° du diamétre des sources (tableau ITb) ; 


3° de l’épaisseur des parois latérales des supports des sources 


(tableau IIb); 
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4° de la nature de la combinaison chimique dans laquelle est 
engagé le radioélément (tableau IIc); 
5° du tassement de la substance radioactive dans son support 
(tableau IIc). 


T, et My sont peu sensibles au changement de la nature des 
parois du dispositif de mesures ou au plus ou moins grand 
éloignement de celles-ci. 


Tableau I. 





Nombre atomique Abscisses m, (en mg/cm?) 


moyen et nature 
du support L,, =8,5mm | L 30,5mm | ZL 


m m 


m= 01,5 mm 


Plexiglas — 8,7 + 0,8 15,9 + 1,0 20,7 + 1,8 
Anticorodal Z, 4,4+ 0,5 11,5 + 0,4 17,0 + 0,9 
Acier 2 1,8 + 0,7 8,5 + 0,8 13,2 + 1,0 


l 











Tableau Ila. 
(Sources de Mg,P,0,, uw = 0,3 et @, = 25 mm) 





Epaisseur mas- Coefficient Epaisseur mas- Coefficient 
sique m, (g/cm*) Tq (em?/g) sique m, (g/cm?) Tq (cm?/g) 


0,000 9,25 -L 0,25 0,088 10,20 + 0,50 
0,010 9,30 + 0,25 | 0,165 10,85 - 0,50 
0,029 9,40 + 0,35 0,369 15,10 + 0,40 











Tableau IIb. 


(sans écran interposé entre source et détecteur) 





de Tasse- 


radioactive | ment aa =I eS =e ; 
. ue @,-48mm| @,=25mm | @,= 15mm @,=5mm 


: Facteur y ici »m2/ 
Substance ti Coefficients t, (en cm?/g) 


Mg,P.0, 0,3 /9,50-+0,25] 9,25 + 0,25 8,55 + 0,25| non déterminable 
Mg,P.0, 03 | —- — 8,80 +0,30*| 6,75 + 0,15* 

CrPO, 0,2; — 9,90 + 0,25 | 9,30 + 0,30 | non déterminable 
Ba,(PO,), | 9,5 — 11,15 + 0,20 [20,50 + 0,35 | non déterminable 


Ag,PO, 0,4 — 11,35 + 0,25 10,75 + 0,25 | non déterminable 














*) Ces valeurs ont été mesurées le cylindre du support étant entouré d’un 
manchon de 25 mm de diamétre extérieur, constitué par du Mg.P,0, (u = 0,3). 
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Tableau IIe. 


(Sources de 25 mm de diamétre extérieur, sans écran interposé entre la source 
et le détecteur) 





Substance 
radioactive | de tassement | que moyen Z (en cm?/g) 


Facteur Nombre atomi- | Coefficient t, 


Li,PO, | 0,325 | 7,0 8,80 + 0,25 
Li,PO, 0,5 | 7,0 8,45 + 0,35 
Li,PO, | 0,655 7,0 8,25 + 0,25 
Mg,P,0, | 0,3 10,0 9,30 + 0,20 
Mg,P,0, | 0,45 10,0 8,95 + 0,35 
AIPO, 0,2; 10,0 9,25 + 0,20 
AIPO, | 0,325 10,0 8,85 + 0,45 
CrPO, 0,25 11,8 9,80 + 0,40 
CrPO, 0,345 11,8 9,40 + 0,50 
Ba,(PO,), 0,5 20,2 11,15 + 0,20 
Ag,PO, | 0,4 23,5 11,45 + 0,25 
Pb,(PO,), | 0,7 26,2 12,00 + 0,30 

















III. Discussion des Résultats. 


1. Effets des variations de la géométrie et de la rétrodiffusion. 


Les valeurs obtenues pour l’abscisse my (tableau I), reportées en 
fonction du facteur de rétrodiffusion R des supports utilisés (Ref. 12) : 


supports en plexiglas: R= 1,13 + 0,02 
supports en anticorodal: R = 1,30 + 0,01 
supports en acier: R= 1,44 + 0,01 


donnent trois droites correspondant chacune 4 une position de 
mesure (fig. 4). Ces trois droites permettent de calculer, par extra- 
polation 4 l’origine, les valeurs prises par my lorsque la rétrodiffusion 
du support est nulle (R = 1): 


(Mo) p-1 = 11,25 + 0,75 mg/cm? (Lm = 8,5 mm) 
(Mo) p-1 = 18,75 + 0,75 mg/cm? (L = 30,5 mm) 
(mo) p-1 = 24,00 + 1,20 mg/cm? (Lm = 51,5 mm) 


Les pentes des trois droites sont trés voisines et permettent de 
traduire la dépendance entre R et my par la relation: 


My = (My) pay — Ky(R—1) (9) 
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ot. kp est une constante, égale & la moyenne des pentes des trois 
droites: kp = 23,5 + 2,5 mg/cm?, et ott (mp )p_, n’est fonction que 
de la distance séparant la source du détecteur. 

Les variations de m, pour des distances source-détecteur diffé- 
rentes ne peuvent s’expliquer par l’absorption de l’air. En effet, le 
tableau Ila montre que l’auto-absorption n’est pas modifiée par un 
changement de quelques mg/cm? de |’épaisseur massique de la ma- 
tiére entre source et détecteur, tel que celui qui est provoqué par 


An,-10’ 
(gem) 








Fig. 4. 
Variation de l’abscisse my en fonction du facteur de rétrodiffusion du support. 


la variation de la distance L,. Les variations de mp» doivent provenir 
du changement du facteur géométrique. 

Le facteur géométrique G, d’une source mince n’est pas identique 
& celui d’une source épaisse dont la surface supérieure serait placée 
& la méme distance du détecteur que la source mince, dans des con- 
ditions de mesure identiques par ailleurs. En effet, les atomes radio- 
actifs répartis dans une source épaisse sont & des distances diffé- 
rentes du volume sensible du détecteur. 

La moyenne des distances qui séparent la surface supérieure de la 
source épaisse des atomes radioactifs dont le rayonnement f par- 
vient & cette surface sera nommée profondeur moyenne h» de la 
source épaisse. En premiére approximation: 


m-e7t® 


1-e-"™ 


(10) 


Cette relation a été établie en admettant que |’absorption a heu 
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suivant une loi exponentielle. Pour le phosphore-32, h,, égale 2 mm 
lorsque la saturation de l’auto-absorption est atteinte. 

Toutes choses restant constantes par ailleurs, le facteur géomé- 
trique sera le méme pour une source mince et pour une source 
épaisse, dont la surface supérieure serait placée & une distance h,, 
plus prés du détecteur que la source mince. Ce résultat se vérifie 
dans une certaine mesure: les variations des facteurs géométriques 
sont les mémes lorsque la distance entre détecteur et source mince, 
ou entre détecteur et la couche h,, de la source épaisse varie de 
8 452 mm. 

Les facteurs géométriques G, de sources épaisses de 25 mm de 
diamétre (la saturation de l’auto-absorption étant toujours atteinte) 


sont: G, = 0,112 £0,004 (L,, = 8,5 mm) 
G, = 0,084 + 0,001 (L,, = 30,5 mm) 
G, = 0,015 + 0,0005 (L,, = 51,5 mm) 


A, 
1 
a5 


42 


Gt 
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Tg (mo) r=1° 10° 
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Fig. 5. 
Variation de l’abscisse (mp) p=, en fonction du facteur géométrique 
de la source épaisse. 


Les valeurs de (mpo)p_, ont été reportées dans un graphique semi- 
logarithmique en fonction de G, (fig. 5), et donnent une droite qui 
passe par le point: G, = 1/2; (mp)p_-; = 0. L’équation de cette 
droite est: 

In 2G, =—lg-(m)) rat (11) 


ou kg = 144+ 4cm?/g. En remplacant (mp)p_; par sa valeur 
tirée de la relation (9), il vient: 


a 2G,—k,p(R—1) 


0 kg 


Nous envisageons successivement quatre cas: 
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Premier cas. — La rétrodiffusion du support est nulle (R = 1), et 
le facteur géométrique est égal & 1/2. 

Alors l’abscisse my est nulle; la courbe B(m) est une droite de 
pente — Tt, (pour m < m,,) (fig. 6b, courbe I). Dans ces conditions 
idéales, la courbe d’auto-absorption A(m) est purement exponen- 
tielle (fig. 6a, courbe J) 

A(m) = A, (1—e-"="™) (13) 


Second cas. — La rétrodiffusion du support est nulle (R = 1), et 
le facteur géométrique est inférieur a 1/2. 


i uv 


( iy / 





Pa pid 
Fig. 6a. 
Allures des courbes d’auto-absorption A,,(m). 
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Fig. 6b. 
Allure des courbes d’auto-absorption B(m). 

L’abscisse my est positive, égale 4 —In 2 G,/kg; la courbe B(m) 
n’est plus une droite (courbe II de la figure 6b). Considérons la 
courbe A,,(m) (Courbe II, fig. 6a); s’il n’y avait pas d’auto-absorp- 
tion, l’activité mesurée croitrait proportionnellement 4 la masse de 
la substance radioactive constituant la source; elle serait donnée 
par la tangente 4 1’origine C,,(m) de la courbe A,,(m). La comparaison 
des courbes A,(m) et C,(m) montre que: 
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1° L’activité mesurée des sources peu épaisses (m < mp,) est 
supérieure & celle qui serait mesurée si le rayonnement ne subissait 
pas d’auto-absorption. 

2° Une source épaisse dont l’épaisseur massique est égale & mp, 
enverra au détecteur le méme nombre de particules qu’une source 
identique dont le rayonnement ne subirait pas d’auto-absorption. 

3° Au dela de l’épaisseur massique mp,, l’activité mesurée des 
sources épaisses est inférieure a celle de sources identiques dans 
lesquelles il n’y aurait pas d’auto-absorption. 

Dans les couches supérieures des sources épaisses, les radiations 
émises latéralement, dans le plan de la source, subissent une auto- 
diffusion qui a pour effet d’augmenter le nombre des rayons qui 
parviennent au détecteur (Réf. 8). Cet effet est d’autant plus impor- 
tant que la couche considérée est plus prés de la surface de la source. 
Il est pratiquement nul pour des couches situées & 0,1—0,2 g/cm? 
au-dessous de cette surface. 

L’augmentation totale de l’activité due a cet effet est nulle pour 
une source infiniment mince; elle croit d’abord rapidement lorsque 
l’épaisseur massique augmente, puis tend vers une saturation qui 
est atteinte pour des sources dont |’épaisseur massique est de l’ordre 
de 0,1 & 0,2 g/cm?. Cette augmentation de l’activité mesurée due a 
lauto-diffusion se compose avec la diminution de I|’activité mesurée 
provoquée par l’auto-absorption pure pour donner la courbe A,(m) IT 
de la figure 6a. Ainsi donc, lorsque l’épaisseur massique est infé- 
rieure & mp,, l’auto-diffusion l’emporte sur l’auto-absorption pure: 
l’auto-absorption globale provoque une augmentation de l’activité 
mesurée. Lorsque l’épaisseur massique est égale & mp,, l’auto-dif- 
fusion compense exactement |’auto-absorption pure et l’effet global 
qui en résulte est nul. Tout se passe comme si la matiére dans 
laquelle est dilué le radioélément était transparente aux radiations 
émises. Enfin, si l’épaisseur massique est supérieure & mp,, l’auto- 
absorption pure l’emporte sur |’auto-diffusion, et l’activité mesurée 
s’en trouve diminuée par rapport 4 ce qu’elle serait en l’absence de 
ces deux phénoménes. 

La pente de la courbe A,,(m) & l’origine est inférieure a celle de la 
courbe obtenue dans le premier cas étudié lorsque les conditions de 
mesure sont G, = 1/2 et R = 1. Cela ne provient pas de la diminu- 
tion du facteur géométrique, qui influence l’allure des courbes A(m) 
et non celle des courbes affines A,(m), mais bien de l’auto-diffusion 
qui se manifeste dans les couches supérieures des sources. L’augmen- 
tation d’activité mesurée due a l’auto-diffusion part de zéro et 
grandit avec l’épaisseur massique jusqu’é une valeur maximum 
atteinte & la saturation de l’auto-absorption. L’auto-diffusion aug- 
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mente donc l’activité mesurée & la saturation; pour que celle-ci 
reste égale a l’unité, il faut diviser toutes les valeurs des ordonnées 
de la courbe par un rapport tenant compte de cette augmentation 
de l’activité 4 la saturation. La pente de la tangente 4 l’origine sera 
diminuée par cette transformation affine, donc inférieure a la pente 
de la tangente a l’origine de la courbe obtenue dans le premier cas. 

Les valeurs expérimentales obtenues pour my indiquent que I’effet 
de l’auto-diffusion est d’autant plus marqué que la source est plus 
éloignée du détecteur. L’interprétation en est facile: lorsque le fac- 
teur géométrique est grand, le détecteur regoit des particules sous 
un large angle solide et |’auto-diffusion ne modifie que peu I’activité 
mesurée. Par contre, lorsque le facteur géométrique est trés faible, 
langle solide sous lequel le volume sensible du détecteur est vu 
depuis la source est trés réduit, et l’auto-diffusion est capable d’aug- 
menter considérablement |’activité mesurée au détecteur. 


Troisiéme cas. — Le facteur géométrique est égal & 1/2, et le facteur 
de rétrodiffusion du support est supérieur a 1. 

L’abscisse my est négative, égale 4 —kp (R — 1) (équation 12); 
la courbe B(m) n’est plus une droite (courbe III de la figure 6b). 
Considérons la courbe A,(m) correspondante (III, fig. 6a); pour 
toutes les épaisseurs massiques inférieures a celles pour lesquelles la 
saturation de l’auto-absorption est atteinte, elle prend des valeurs 
inférieures a celles que donnerait une courbe purement exponen- 
tielle qui aurait méme tangente 4 l’origine. 

C’est la rétrodiffusion du support qui augmente l’auto-absorption, 
pour toutes les épaisseurs massiques inférieures a celle qui correspond 
& la saturation de l’auto-absorption. En effet, comme |’absorption 
des radiations rétrodiffusées est supérieure & celle des radiations 
directement dirigées vers le détecteur, la présence du support sous 
une source épaisse, en augmentant la proportion des radiations 
rétrodiffusées, augmentera aussi la valeur de l’auto-absorption. La 
pente a l’origine de la courbe A,(m) est supérieure a celle qui est 
obtenue dans le premier cas examiné, lorsque G, = 1/2, et que 
R = 1. Cette augmentation est due a la rétrodiffusion du support 
qui augmente l’activité mesurée pour toutes les épaisseurs massiques, 
sauf celles pour lesquelles la saturation de l’auto-absorption est 
atteinte. En effet, 4 la saturation, l’activité mesurée est égale dans 
les deux cas, la présence du support ne se remarque plus. 

Les valeurs expérimentales obtenues pour my, indiquent bien que 
l’effet de la rétrodiffusion du support est d’autant plus marqué que 
le facteur de rétrodiffusion du support est plus grand. 
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Quatriéme cas. — Le facteur de rétrodiffusion du support est supé- 
rieur 4 un, et le facteur géométrique est inférieur 4 1/2. C’est le cas 
général, celui qui est rencontré dans la plupart des dispositifs de 
mesure courants. 

L’abscisse My est donnée par la relation 12: 


mM, =| -In2G,—k,(R—1) 
suivant que mp, est plus grand, égal, ou plus petit que zéro, la courbe 
B(m) prendra une allure semblable aux courbes II, I ou IIT de la 
figure 6b. De méme, la courbe A,,(m) sera semblable aux courbes IT, 
I ou IIT de la figure 6a. 

Le cas de loin le plus intéressant est précisément celui ot les valeurs 
de R et de G, sont telles que la relation (12) donne: my = 0. Alors les 
effets de l’auto-diffusion dans les couches supérieures des sources et 
de la rétrodiffusion du support se compensent et l’auto-absorption 
obéit & une loi exponentielle simple (13): 


A(m) = A,, (1—e7"*"™) 


La relation (12) permet donc de connaitre les conditions précises 
dans lesquelles l’auto-absorption suit une loi exponentielle (pour 
des épaisseurs massiques inférieures 4 celle pour laquelle la satura- 
tion de |’auto-absorption est atteinte). 


2. Le coefficient d’absorption T,. 


A) Les valeurs du coefficient t, (tableau Ila), reportées dans un 
graphique semi-logarithmique en fonction de |’épaisseur massique 
m, de la matiére située entre la surface supérieure de la source et le 
volume sensible du détecteur, s’alignent sur une droite (fig. 7): 


Ca (Ta) me =0° abi (14) 


ou kp = 1,12 + 0,12 cm?/g, et oti (Ta)m,-9 est fonction de l’aire de 
la source, du tassement et de la nature chimique de la substance 
radioactive. 

L’absorption externe et l’auto-absorption n’étant pas exponen- 
tielles, il n’est pas étonnant que le coefficient t, varie lorsque l’épais- 
seur massique m, change. Cette variation est évidemment la moins 
importante lorsque |’épaisseur massique m, est relativement petite 
vis-a-vis du parcours P de la radiation B, puisque l’absorption ex- 
terne se rapproche le plus d’une exponentielle dans ce cas. Il en 
résulte que l’auto-absorption dans les sources épaisses est peu modi- 
fiée par la présence d’un écran de trés faible épaisseur massique. 
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La relation (14) n’est certainement plus valable lorsque 1’épais- 
seur m, se rapproche du parcours maximum P des rayons f. En 
effet, lorsque m, augmente, la saturation de |’auto-absorption s’ob- 
serve déja avec des sources dont |’épaisseur est de moins en moins 
grande. Cette diminution de |’épaisseur massique de la source pour 
laquelle la saturation est atteinte se traduit par une augmentation 
de la pente des courbes A,(m) et B(m), et en particulier de T,. 
Lorsque l’épaisseur m, est presque égale au parcours maximum de 
la radiation , la saturation de l’auto-absorption s’observe déja pour 
les sources dont |’épaisseur massique est quasi-nulle, et le coefficient 
T, grandit au dela de toute proportion. 


b 2, 
(cem%gr) 


~ ae 





1 4 mn 


al 02 04 = ferent) 





Fig. 7. 
Variation du coefficient d’absorption t, en fonction de l’épaisseur massique de la 
matiére située entre source et détecteur. 
pour: Mg.P,0,; u = 0,3; F,/F, = 1,2. 


B) Les valeurs du coefficient t, (tableau IIb) ont été reportées 
dans un graphique semi-logarithmique en fonction du rapport F,/F, 
de l’aire de la fenétre du compteur 4 l’aire de la source. Dans le 
domaine 0 < F,,/F, < 4, nous avons obtenu quatre droites qui peu- 
vent étre considérées comme paralléles aux erreurs expérimentales 
prés (fig. 8). Chacune d’elles concerne une substance radioactive 
particuliére (Mg,P,0,; CrPO,; Ba,(PO,).; AgsPO,). Ces droites sont 
mal définies puisqu’elles ne sont déterminées chacunes que par deux 
ou trois points; en premiére approximation, nous écrirons: 


(0 < FJF, < 4) 


—kp * FelFs 
a= (Ta) FelFs = 0" é 


(15) 


out kp = 0,029 + 0,002 et ott (T.)p,)7,-9 est fonction de l’épaisseur 
massique de la matiére se trouvant entre la source et le détecteur, 
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du tassement et de la nature chimique de la substance radioactive. 
Lorsque le rapport F’,/F, tend vers l’infini, la relation précédente 
indique que le coefficient d’absorption t, tend vers zéro. C’est bien 
ce que vérifie qualitativement l’expérience, pour les sources épaisses 
de 5 mm de diamétre. Cette diminution de |’auto-absorption est 
due aux particules émises latéralement par les couches profondes, 
qui atteignent le détecteur sans traverser toute |’épaisseur de la 
source. La proportion de la radiation qui est partiellement sous- 
traite 4 l’auto-absorption croit lorsque le diamétre de la source 








Fig. 8. 
Variation du coefficient d’absorption t, en fonction du rapport des aires de la 
fenétre du détecteur et de la source. 
pour: m, = 0. 


diminue. Pour une source dont le diamétre est nul, il n’y a plus 
d’auto-absorption. 

Lorsqu’une source de faible diamétre est entourée d’un manchon 
de substance non radioactive, le coefficient t, subit une augmenta- 
tion qui est considérable pour les sources de faible diamétre, faible 
pour les sources de diamétre plus fort et négligeable pour les sources 
dont le diamétre est égal ou supérieur au diamétre de la fenétre du 
détecteur. L’interprétation précédente explique bien ce phénoméne; 
la matiére non radioactive du manchon joue, vis-a-vis de la radiation 
qui la traverse, le méme réle que la matiére radioactive; elle em- 
péche les particules émises latéralement d’atteindre le détecteur 
sans avoir subi l’auto-absorption. Toutefois, la présence d’un man- 
chon de substance non radioactive n’est pas suffisante pour annuler 
effet du changement de diamétre de la source. En effet, la trajec- 
toire moyenne dans la matiére radioactive des rayons f# qui atteignent 
le détecteur est plus petite pour une source de diamétre égal 4 5 mm 
entourée d’un manchon de 25 mm de diamétre extérieur que pour 
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une source dont le support a un diamétre de 25 mm, et |’auto-ab- 
sorption sera donc plus considérable dans la seconde source. 
Lorsque le rapport F./F, tend vers zéro, la relation trouvée 
montre que le coefficient t, tend asymptotiquement vers une valeur 
limite. Cette valeur est déj& presque atteinte pour les sources d’un 
diamétre égal 4 48 mm. Elle n’est que 3,5% supérieure a la valeur 
de t, relative aux sources de 25 mm de diamétre extérieur, et seule- 
ment de 2,5% supérieure & la valeur de t, correspondant 4 un 
rapport F’,/F’, égal 4 l’unité. La variation de l’aire des sources n’a 
donc une importance sur l’auto-absorption que si l’aire de la fenétre 


x 


du détecteur est nettement supérieure a celle de la source. 


C) Les valeurs du coefficient t, (tableau IIc) ont été reportées 
dans un graphique linéaire en fonction du facteur de tassement y; 
dans le domaine étudié (0,2 < w < 0,7), nous avons obtenu quatre 
droites qui peuvent étre considérées comme paralléles aux erreurs 
expérimentales prés (fig. 9), et qui se rapportent 4 quatre substances 
Benzo 
ay 
thy’ 


o 
£26, > : 
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ee 
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Fig. 9. 
Variation du coefficient d’absorption 7, en fonction du facteur de tassement 
pour: F,/F, = 1,2; m, = 0. 


radioactives (Li,PO,; Mg,P,0,; AlPO, et CrPQ,). Ces droites sont 
ici encore mal définies puisqu’elles ne sont déterminées chacune que 
par deux ou trois points. Nous pouvons écrire en premiére approxi- 
mation: (0,2 <u < 0,7) 

y= (T)umo—%,° (16) 
ou k, = 2,8 + 0,3 et ott (t,),,-9 est fonction de l’épaisseur massique 
de la matiére se trouvant entre la source et le détecteur, de l’aire de 
la source, et de la nature chimique de la substance radioactive. A 
premiére vue, il semble qu’une variation du tassement entrainant 
une variation du facteur géométrique, c’est le changement de ce 
dernier facteur qui influencera |’auto-absorption. Or, nous avons 
montré que la variation du facteur géométrique entraine une varia- 
tion de l’abscisse my et non une variation de t,. De plus, la variation 
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de my correspondant au changement du facteur géométrique en- 
trainé par un tassement double ou triple est encore faible, de l’ordre 
de grandeur de l’erreur qui accompagne la détermination de mp. La 
variation d’auto-absorption observée n’est donc pas due au change- 
ment du facteur géométrique. 


D) Les valeurs du coefficient t, (tableau IIc), corrigées pour l’effet 
du tassement en utilisant l’expression précédente (16), on été repor- 
tées dans un graphique linéaire en fonction de la masse atomique 
moyenne M des substances dans lesquelles se trouve engagé le 
radioélément. Nous avons obtenu une droite (fig. 10), dont l’équa- 
tion est: 


M 
(Ta) Oo (T,) a- 0 1 + 5 
100 
u=0 


(17) 


ou (T.) 7-9 = 8,44 + 0,20 cm?/g, pour des sources de 25 mm de dia- 

u=0 . . . 
métre, dont l’activité est mesurée dans des conditions telles qu’il 
n’y ait qu’une quantité de matiére négligeable entre la source et le 
volume sensible du détecteur. 


4 
15 


14 
13 
12 
11 
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Fig. 10. 
Variation du coefficient d’absorption t, en fonction de la masse atomique moyenne 
de la substance radioactive pour: F,/F,=1,5 et: m, = 0. 





La variation du coefficient t, avec la masse atomique moyenne 
de la substance a laquelle se trouve combiné le radioélément est 
comparable & la variation du coefficient d’absorption externe t 
provoquée par un changement de la masse atomique moyenne de la 
substance dans laquelle se produit l’absorption. Plusieurs travaux 
ont été consacrés 4 ]’étude de la relation existant entre le coefficient 
d’absorption externe et cette masse atomique moyenne (Reéf.: 1). 
Leurs conclusions ne concordent souvent pas quantitativement ; 
nous retiendrons les valeurs de Rutherford indiquées dans l’ouvrage 
cité, pour l’uranium X,. Nous avons porté ces valeurs dans un gra- 
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phique linéaire en fonction de la masse atomique moyenne M des 
substances dans lesquelles se produit l’absorption, et nous avons 
obtenu une droite (fig. 11) dont l’équation est: 


tT = (t) Fo (1 + aa (18) 


ot (T)z7~-9 = 4,2 em?/g. Cette relation est en bon accord avec la 


L 
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Fig. 11. 


Variation du coefficient d’absorption externe t en fonction de la masse atomique 





moyenne des écrans. 


notre, et permet de conclure que le coefficient t, de la courbe d’auto- 
absorption dépend de la masse atomique moyenne de la substance 
absorbante, de la méme maniére que le coefficient d’absorption ex- 
terne. Dans les deux cas, cette dépendance résulte de l’augmentation 
de la diffusion de la radiation 6 provoquée par l’accroissement du 
nombre des électrons de la matiére absorbante. 


3. Conclusions. 


L’abscisse My ne dépend que du facteur géométrique G, et du 
facteur de rétrodiffusion R (relation 12): 


mM, = — os -In2G,—k,(R—1) 


ou kz = 23,5 + 2,5 mg/cm? et kg = 0,144 + 0,004 cm?/mg. Le coef- 
ficient t, dépend de |’épaisseur massique de la matiére située entre 
la source et le volume sensible du détecteur (m,), du rapport des 
aires de la fenétre du détecteur et de la source (F,/F,), du facteur 
de tassement (), et de la masse atomique moyenne de la substance 
radioactive (M). Condensons en une expression unique les relations 
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qui ont été trouvées entre ces cing grandeurs; les relations (14) et 
(15) peuvent étre combinées: 

in 
km-m —kp- f 
T= (Ta) relFs 0° é F ¥e (19) 


M,=0 


De méme, pour les expressions (16) et (17): 


M 
ae (T.) iz =0° (1 + 00) a" k., a (20) 
u=0 


comme cette derniére relation est établie pour: F,/F, = 1,2; et 
m, = 0, il est nécessaire de multiplier son second membre par un 
facteur e-!**¥ pour qu’elle se rapporte aux conditions: F,/F',=0 
et m, = 0, ce qui donne: 


(1 + on) —k,- H| 


(ta) peit,-0 = &F ™((F,) 7-0 
0° 


Me, =U BL 
M , 
(Ta) relFs 0 a k, (1 + ia) i k,, i Le 
Me=0 


En introduisant cette expression dans (19), il vient: 


ou les constantes k,, k/, kp et kp ont les valeurs: 


kp = 8,7 + 0,2 em?/g ky’ = 2,9 + 0,4 em2/g 
kp = 1,12 + 0,12 em2/g kp = 0,029 + 0,003. 


IV. Mesures absolues et relatives de l’activité des sources épaisses. 


Nous voulons définir le facteur d’auto-absorption S(m) d’une 
source épaisse dont l’épaisseur massique est m g/cm? par le rapport 
de l’activité mesurée A,(m) de cette source, a l’activité mesurée A, 
d’une source mince de méme activité absolue, de méme aire, située 
& la méme distance du détecteur que la surface supérieure de la 
source épaisse, sur un support identique dans les deux cas: 


(22) 


Nous avons vu que l’activité absolue D, dés/sec d’une source mince 
peut se calculer a l’aide de la relation (4) si l’on connait les valeurs 
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du facteur géométrique G,, du facteur de transmission T, du facteur 
de diffusion Q et du facteur de rétrodiffusion R, relatives aux con- 
ditions dans lesquelles s’effectue la mesure de Il’activité A, de cette 
source mince: 
1 
D,=A ee 
b 6 @,-T-Q-R 

Par définition, S(m) se rapporte & deux sources de mémes activités 
absolues, et l’on peut donc écrire: 


1 os 
D, =D, = 4, G99 (28) 
b 

Bien que chacune des valeurs de G,, T, Q et R se rapportent @ la 
source mince, et aux conditions dans lesquelles son activité est me- 
surée. La connaissance du facteur d’auto-absorption S(m) de la 
source épaisse, et la mesure de son activité A,(m) permettent de 
calculer l’activité A, de la source mince, au moyen de la relation (22) : 
S(m) = A,(m)/A,. La relation (23) peut alors étre écrite: 

1 


D,=A,(m) ° G,:T-Q- R-S(m) 





(24) 


Elle nous indique que l’activité absolue D, d’une source épaisse 
peut étre calculée si l’on connait: 


1° Son activité mesurée A,(m) et son facteur d’auto-absorption 
S(m). 

2° Le facteur géométrique G,, le facteur de transmission T’, le 
facteur de diffusion Q, et le facteur de rétrodiffusion R d’une source 
mince de méme aire que celle de la source épaisse, disposée & la méme 
distance du détecteur que la surface supérieure de la source épaisse, 
sur un support identique. 


Lorsque |’on dispose d’une source standard mince, d’activité ab- 
solue D,, connue, de méme aire que celle de la source épaisse, il 
n’est plus nécessaire de connaitre les valeurs du facteur géométrique 
G,, du facteur de transmission 7’ et du facteur de diffusion Q. En 
effet, si le standard est placé & la méme distance du détecteur que la 
surface supérieure de la source épaisse, on a: 

a (25) 
st st G,-T-Q- Ry 

ou A,, est l’activité mesurée du standard dans ces conditions, et 

R,, le facteur de rétrodiffusion de son support. Les trois valeurs du 

facteur géométrique G,, du facteur de transmission 7’ et du facteur 

de diffusion Q sont trés sensiblement les mémes que celles qui figu- 


rent dans la relation (24), puisque le standard mince satisfait aux 





686 Pierre Lerch. 


conditions exigées pour la source mince dont il est question dans la 
définition du facteur d’auto-absorption S(m) (22), & l'exception du 
support qui n’est pas le méme pour le standard et pour la source 
épaisse. Donc: 

1 

Ry 


A 
G,-T-Q=5*- 


La relation (24) peut donc s’écrire encore: 


D, ae A,(m) z : = f aa (26) 
La détermination de l’activité absolue D, d’une source épaisse se ra- 
méne done 4 la mesure des activités A,(m) et A,, de la source 
épaisse et du standard mince, 4 la connaissance des facteurs de ré- 
trodiffusion R et R,, de leurs supports, et du facteur d’auto-absorp- 
tion S(m) de la source épaisse. 


La relation (26) nous permet évidemment le calcul de l’activité 
relative d’une source épaisse, par rapport a n’importe quelle source 
mince ayant méme aire. 

La connaissance des facteurs d’auto-absorption de plusieurs sources 
épaisses permet le calcul de leurs activités relatives. En effet, soit 
deux sources épaisses dont les épaisseurs massiques m, et mM, sont 
quelconques, faites de substances radioactives dont la nature 
chimique et le tassement peuvent étre quelconques, et dont les 
facteurs d’auto-absorption sont S,(m,) et S,(m,). Si ces sources ont 
méme aire et si leurs surfaces supérieures sont placées & la méme 
distance du détecteur, la mesure de leurs activités A,(m,) et A,(me) 
permet de déterminer les activités de sources minces de mémes 
activités absolues et placées & la méme distance du détecteur que 
leurs surfaces supérieures, sur des supports identiques (22) : 


ye = A,(m,) Aye ce A,(m), 


S,(m) ‘S,(m), 


Le rapport des activités absolues des sources épaisses, D,/D, est égal 
& celui des activités absolues des sources minces, donc aussi égal & 
celui des activités mesurées des sources minces: 

Dd, = Aor = A,(m,) - S,(m2) 

D,; Ay A,(mz) - 8;(m,) 
I] nous reste & indiquer comment les valeurs du facteur d’auto-ab- 
sorption peuvent étre obtenues. 


La préparation de sources minces et de sources épaisses de méme 
activité absolue se heurte & de nombreuses difficultés parmi les- 
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quelles il faut citer, d’une part la nécessité de connaitre de maniére 
précise le rapport des activités spécifiques de la substance dont sont 
faites les sources épaisses, et de la substance avec laquelle on 
prépare les sources minces, et d’autre part celle d’obtenir des 
sources minces ot la substance radioactive est uniformément ré- 
partie sur la surface du support. 


Ces difficultés nous ont conduit 4 calculer la valeur de l’activité 
A, en utilisant la tangente 4 |’origine de la courbe d’auto-absorption 
A(m). En effet, cette tangente donne, en fonction de |’épaisseur 
massique, les activités qui seraient mesurées s’il n’y avait pas 
d’auto-absorption dans les sources épaisses, et si toute la substance 
radioactive était rassemblée a4 la surface supérieure de la source. 
L’extrapolation 4 lorigine de la courbe d’auto-absorption A(m) 
nécessaire pour la détermination de cette tangente est d’autant plus 
difficile que la valeur absolue de l’abscisse my est plus grande. Ceci 
résulte, si Mm) > 0 de l’auto-diffusion qui se manifeste dans les cou- 
ches supérieures des sources peu épaisses, et lorsque my < 0, de 
l’auto-absorption considérable de la radiation de rétrodiffusion du 
support. Lorsque ces deux phénoménes se compensent partiellement, 
la valeur absolue de l’abscisse my diminue, et l’auto-absorption glo- 
bale suit une loi d’allure approximativement exponentielle; l’extra- 
polation est alors moins difficile. 

D’aprés la relation (12), lorsque: 
In2G,=—kp,-k,- (R—1) (28) 


la courbe d’auto-absorption suit une loi exponentielle (pour les 
épaisseurs massiques naturellement inférieures 4 celle pour laquelle 
la saturation de l’auto-absorption est atteinte): 


A(m) = A,,(1—e7~*#"™) 


La tangente a l’origine de la courbe d’auto-absorption A(m) peut se 
calculer directement: 


A,=A,,:T,° Mm (29) 


Le facteur d’auto-absorption s’en déduit: 


S(m) =*=2 —* (30) 


a’ 


il ne dépend plus que du coefficient t,, et de l’épaisseur massique 
des sources. Comme il a été montré plus haut (relation 21), t, ne 
dépend lui-méme que: 
1° de la masse atomique moyenne M de la substance radioactive. 
2° du facteur de tassement yu de cette substance. 
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3° de l’épaisseur massique m, des écrans situés entre la source et 
le volume sensible du détecteur. 

4° du rapport F,/F, de l’aire de la fenétre du détecteur a celle de 
la source. 

Pour des sources épaisses de méme aire, faites avec une substance 
radioactive de méme nature chimique et de méme compacité, placées 
dans le méme dispositif de mesures, si la relation (28) est satisfaite, 
le facteur d’auto-absorption ne dépend plus que de 1|’épaisseur 
massique de ces sources épaisses. 

Les valeurs expérimentales de t, (tableaux IIa a IIc) et celles qui 
peuvent se déduire de la relation (21) sont connues avec une erreur 
allant de 2 & 5%. La précision sur la valeur du facteur d’auto- 
absorption S(m), obtenu 4 partir de la relation (30), dépend évidem- 
ment de |’épaisseur massique de la source épaisse. Si t, est connu 
avec une précision de 2%, l’erreur sur le facteur d’auto-absorption 
S(m) varie de 0 a 4% lorsque |’épaisseur massique passe de zéro a la 
saturation de l’auto-absorption. 

Tl en résulte que la précision sur la détermination de I’activité 
absolue d’une source épaisse peut atteindre dans les meilleures con- 
ditions 5 & 8% (relation 26), soit 1 & 4% pour le facteur d’auto- 
absorption, 0,5°% pour chacun des deux facteurs de rétrodiffusion 
R et R,, (relation 12), 0,1 & 0,2% pour les mesures des activités 
A,(m) et A,;, enfin une erreur de 2% environ sur la valeur absolue 
de l’activité du standard (réf. 13). 


Conelusions. 


L’auto-absorption de la radiation 6 dans les sources épaisses 
dépend: 

1° du facteur géométrique, 

2° du facteur de rétrodiffusion, 

3° du rapport de l’aire de la fenétre du détecteur a celle de la 
source, 

4° de la présence d’écran entre source et détecteur, 

5° de la compacité de la source, 

6° de la nature chimique de la substance radioactive. 

Les conditions suivantes peuvent étre choisies de telle maniére 
qu’il suffise de les réaliser approximativement sans modifier nota- 
blement le facteur d’auto-absorption. C’est ainsi que |’épaisseur de 
la matiére comprise entre la surface supérieure de la source et le 
volume sensible du détecteur doit étre petite par rapport au par- 
cours maximum des rayons # (de l’ordre du 1/50° de cette valeur), 
et que les aires de la source épaisse et de la fenétre du détecteur 
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doivent de préférence étre approximativement égales, et naturelle- 
ment de formes voisines. 

La détermination des valeurs des facteurs d’auto-absorption est 
plus facile lorsque la courbe d’auto-absorption est sensiblement 
exponentielle. Si les valeurs du facteur géométrique G, et du facteur 
de rétrodiffusion R sont telles que: (relation 28) 


¢ es castes . * 
In2G,=—k,-k,- (R—1) 
la courbe d’auto-absorption suit une loi exponentielle (pour les 
épaisseurs massique inférieures 4 celle pour laquelle la saturation de 


lauto-absorption est atteinte). Pour le phosphore-32, kg = 144 + 
4 cm?/g et kp = 0,0235 + 0,0025 g/cm?. De la loi: 


A(m) = A,, (1—e7*="™) 


se déduit la valeur du facteur d’auto-absorption S(m): 


_ p—ta*m 
S(m) = lls 


TT: m 


La connaissance de ce facteur permet, par suite, de comparer les 
activités de sources épaisses entre elles, quelles que soient leurs 
dimensions et leur nature, et les activités des sources épaisses & 
celles des sources minces. 

Dans les cas favorables, l’erreur sur la mesure de l’activité absolue 
des sources épaisses peut atteindre 5 a 8%. 

Les conditions expérimentales imposées pour que la relation (28) 
soit valable sont faciles 4 réaliser dans la plupart des dispositifs de 
mesure courants. 

Cette méthode de mesure, établie pour le phosphore-32, doit rester 
valable pour d’autres radioéléments émetteurs # purs; les cons- 
tantes kg, kz, kp, kp, ku, ky dépendent vraisemblablement du spectre 
B. Les recherches que nous poursuivons actuellement avec des 
émetteurs 6 purs de faible énergie moyenne, et avec des émetteurs 
B+, doivent permettre de donner par la suite une plus grande 
extension aux résultats obtenus dans ce travail. 
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Die 0*-Zustande der (4n + 2)-Kerne 
von P, Stahelin, (ETH., Ziirich). 
(15. LX. 1953.) 


(Eine Zusammenfassung dieses Aufsatzes findet sich im gleichen Heft der Helv. 
Phys. Acta, Seite 601 (Tagungsbericht der S.S.P.)) 


In einer friitheren Arbeit?) wurde gezeigt, dass das Cl54 ein Isomer 
besitzt, das den Spin Null und gerade Paritit aufweist, das durch 
Positronenemission mit log ft — Wert 3,47 + 0,06 direkt in den 
Grundzustand eines der benachbarten g-g-Kerne zerfallt und dessen 
Zerfallsenergie gerade der Abnahme der Coulombenergie?) ent- 
spricht. Wir haben nun auch in denjenigen Kernen, welche sich 
vom Cl*4 um ein oder mehrere «-Teilchen unterscheiden, nach Kern- 
zustinden mit ahnlichen Eigenschaften gesucht*). 

sete Vom bekannten 7,7-min-K °° fiihrt ein 2,8-MeV-Positronen- 
spektrum auf den angeregten 2,15-MeV-Zustand des A%* 3). Neben 
dem 7,7-min-K* tritt bei der Bestrahlung von Kalium mit der 
Bremsstrahlung des Betatrons noch eine sehr intensive kurzlebige 
Aktivitiét auf. Als deren Halbwertszeit haben wir (0,95 + 0,03) sec 
gefunden. Die Wirkungsquerschnitte zur Bildung beider Aktivi- 
tiiten sind ungefihr gleich. Dies gilt bei allen verwendeten Betatron- 
energien von 16,5 bis zu 31 MeV. Wir schliessen daraus, dass das 
kurzlebige Isotop ein Isomer des K*8 aus der Reaktion K%? (y,n) K%8 
ist. Im Glauben, es handle sich um das K3’, haben schon friiher 
Bo.ey und ZAFrARANO*) dieses Isomer untersucht und als Maximal- 
energie seiner 6+-Strahlung (4,57 + 0,13) MeV gefunden. Aus den 
Zerfallsenergien der beiden Isomere lasst sich somit ihre Energie- 
differenz abschitzen: Das 7,7-min-Isomer liegt um (0,38 + 0,3) MeV 
tiber dem 0,95-sec-Grundzustand. Wenn man den sehr unwahr- 
scheinlichen Fall, dass die Energiedifferenz nur einige keV betragen 
kénnte, ausschliesst, so kann man nach den Formeln von WEtss- 
KOPF®) aus der Existenz der beiden Isomere auf eine Spindifferenz 
von mindestens drei Einheiten schliessen. 

Das 7,7-min-Isomer kann héchstens den Spin Drei haben, da eine 
erlaubte 8+-Umwandlung auf den 2+-Zustand des A*® fiihrt. Dem 


*) Die Untersuchungen wurden zum gréssten Teil am Betatron des Kantons- 
spitals ausgefiihrt. Den Herren Dr. G. Joyer und W. MavupEr i im Isotopen- 
labor des Kantonsspitals danken wir fiir ihr grosses Entgegenkommen. 
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kurzlebigen Isomer miissen wir daher den Spin Null zuordnen. Der 
log ft-Wert (3,35 + 0,07) ist ungefahr derselbe wie im Cl*4, und die 
Zertallsenergie 5,6 MeV entspricht ebenfalls der berechneten Cou- 
lombenergie. 


,7C137. Mit der neuen Apparatur, welche zur Untersuchung des 
K38 gebaut worden war, konnte auch die Halbwertszeit des Cl*4 
genauer bestimmt werden. Sie betragt (1,58 + 0,05) sec. (Der etwas 
zu kleine altere Wert?) ist auf einen systematischen Fehler bei der 
Totzeitkorrektur der Geiger-Zahler zuriickzufiihren. Fiir die neueren 
Messungen wurde ein Anthrazenkristall beniitzt, und es wurde ein 
neuer Impulsverteiler verwendet, welcher an Stelle von Druckkon- 
takten priiziser arbeitende Schleifkontakte besitzt.) Der log ft-Wert 
erhéht sich dadurch von 8,48 auf 3,47 + 0,06. 


4 
r+3 MeV 


























[ 





0° 0° o* 


Fig. 1. 


Energie der Zustinde mit 7’ = 1 und J = 0 in Kernen mit A = 4n+2. 


isP3s- Bei der Bestrahlung von Phosphor am 30-MeV-Betatron 
fanden wir nur die bekannte (2,5 + 0,1)-min-Aktivitit des P®°. 
Auch nach kurzer Bestrahlungsdauer von ca. 5 see sind die Anteile 
kurzlebiger Aktivitiiten schon 1 sec nach Bestrahlungsende kleiner 
als 2°. Ausser der Vernichtungsstrahlung der 2,5-min-Positronen 
konnten wir im Szintillationsspektrometer keine y-Strahlung be- 
obachten®). Der P3° muss daher bei der Positronenemission direkt 
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den Grundzustand des Si®° erreichen. Die Zerfallsenergie (4,4-+ 0,2) 
MeV, welche aus der Positronenenergie’) und aus den Kernreak- 
tionen®) bestimmt worden ist, ist kleiner als es der Coulombenergie 
des P° entspriiche. Dieser Umstand sowie der grosse log ft-Wert 5,0 
schliessen eine Identifikation des Grundzustandes mit dem gesuch- 
ten 0+-Zustand aus, und wir haben dem Grundzustand daher den 
Spin Eins zuzuordnen. Der 0+-Zustand, der um (0,4 + 0,2) MeV 
tiber dem Grundzustand liegen sollte, hat dann nach der Formel 
von WEIsskoPrF®) eine Lebensdauer von der Gréssenordnung 10-?° 
sec. Es ist somit verstandlich, dass bei unserm Experiment gar kein 
0+-Isomer gefunden wurde. 


gAl?8. Ausser der Vernichtungsstrahlung der 6,3-sec-Positronen 
haben wir im Al*® keine y-Strahlung gefunden®). Das Al?® muss 
sich daher direkt in den Grundzustand des Folgekerns Mg?* um- 
wandeln. Uber die Zerfallsenergie liegen folgende Angaben vor: Die 
Reaktion Mg?® (d, n) liefert den Wert (4,5 + 0,1) MeV?), die Ab- 
sorption des £-Spektrums (4,4 +- 0,5) MeV?°)*) und die Unter- 
suchung des £-Spektrums in der Wilsonkammer (4,0 + 0,2) MeV??). 
Wir schliessen aus diesen Daten auf eine Energiedifferenz (4,3 
0,3) MeV zwischen dem 6,3-sec-Al?® und dem Mg?®, Dieser Betrag 
entspricht dem Unterschied der Coulombenergien, und der logft- 
Wert 3,52 + 0,10 ist derselbe wie derjenige des C154. Dass zudem 
der Spin des 6,3-sec-Zustandes Null ist, wird im niichsten Abschnitt 
gezeigt werden. Damit weist das 6,3-sec-Isomer des Al?*® alle erfor- 
derlichen Eigenschaften auf, dass wir es mit dem gesuchten 0+-Zu- 
stand identifizieren kénnen. 


Der Grundzustand des Al?® liegt nach Swann?) um 2 MeV tiefer. 
Da die Intensitaét des isomeren Uberganges vom 6,3-sec-Zustand 
her sehr klein ist®), muss die Spindifferenz mindestens fiinf Ein- 
heiten betragen. Weil sich nach dem Schalenmodell ein héherer Spin 
als fiinf ausschliessen lasst, folgt daraus der Spin Null fiir das 6,3-sec- 
Isomer und der Spin Fiinf fiir den Grundzustand. Es ist anzunehmen, 
dass dieser durch Elektroneneinfang auf das 1,83-MeV-Niveau des 
Mg? hin zerfallt. Dieser Elektroneneinfang mit 4J = 3 ohne Pari- 
titswechsel ist im selben Grade verboten, wie die Umwandlung des 
Be?!® (log ft = 13,7) oder des Cl%® (log ft = 13,5). Ein log ft-Wert 13,6 
fiihrt im Al?® auf eine Halbwertszeit von ca. 108 Jahren. Ungliick- 
licherweise ist diese Halbwertszeit einerseits zu kurz, als dass heute 
noch natiirliches Al?® existieren kénnte (?), und anderseits ist sie 


*) Anmerkung: Die Maximalenergie 2,8 MeV des £-Spektrums?')’) bezieht sich 
jedenfalls nicht auf das Al?*, sondern auf das Al?5. 
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zu lang, als dass man zur Untersuchung geniigend starke Quellen 
kiinstlich herstellen kénnte. 


Naz. Ungefahr 0,7 MeV iiber dem bekannten Grundzustand des 
Na?? ist der 0+-Zustand zu erwarten. Seine Halbwertszeit sollte, 
falls kein weiterer Zustand dazwischenliegt, ca. 10-* sec betragen 
und damit experimentell nachweisbar sein®). 


oF8. Der bekannte Grundzustand des F'* liegt zu tief, als dass 
er der gesuchte 0+-Zustand sein kénnte, da dessen Energie um 
(1,0 + 0,1) MeV grésser sein muss. Aus der erlaubten 6-Umwand- 
lung folgt daher der Spin eins des Grundzustandes. Ein erster An- 
regungszustand bei (1,05 + 0,03) MeV tritt bei der Reaktion 
Ne?°(d, «)F18 auf. Trotzdem die Energien tibereinstimmen, ist es 
fraglich, ob dies der Zustand mit dem Spin Null und dem Isotopen- 
spin T = 1 ist. Eine Reaktion Ne?°(d, «) kann namlich, wenn der 
Formalismus des Isotopenspins streng gilt, nur auf Zustiande mit 
dem Isotopenspin Null fiihren. Es ist jedoch unsicher, ob auch fiir 
die hochangeregten Zwischenzustinde dieser Kernreaktion der Iso- 
topenspin noch in dem Sinne eine gute Quantenzahl ist, dass jeder 
Zustand eindeutig einen bestimmten Isotopenspin besitzt. Nur wenn 
diese Voraussetzung nicht erfiillt ist, kann der gefundene 1,05-MeV- 
Zustand mit dem zweifellos vorhandenen (7 = 1)-Zustand identisch 
sein. Es ware deshalb sehr aufschlussreich, wenn durch weitere 
Experimente festgestellt werden kénnte, ob im F!® bei der Anre- 
gungsenergie 1 MeV zwei verschiedene Zustande auftreten. 


N13, ;B12, ,Li§. Die Schemata dieser Kerne sind schon von AJzEN- 
BERG und LauritsEN*) diskutiert worden und konnten hier unver- 
iindert von diesen Autoren tibernommen werden. 


Die Ergebnisse sind in der nebenstehenden Tabelle zusammenge- 
stellt (vgl. auch Fig. dazu). Der Zustand mit dem Isotopenspin 
T’=1 und dem Kernspin J =0 ist damit ausser in den bekannten 
Beispielen Li®, B1° und N*4 auch im Al*®, Cl®* und K%8 nachgewie- 
sen. In allen Fallen entspricht die Zerfallsenergie der Coulomb- 
energie des Kernes. Dies bestatigt einerseits die Ladungsunabhian- 
gigkeit der Kernkrafte, und andererseits folgt daraus iiberraschend, 
dass sich die Coulombkrafte in den tiefsten Kernzustaénden minde- 
stens bis zur Massenzahl A = 40 als kleine Stérung betrachten las- 
sen. Man darf deshalb nicht nur bei den leichtesten Kernen, sondern 
auch in diesem erweiterten Bereich mit dem Isotopenspin operie- 
ren. Insbesondere darf man den Isotopenspin auch auf die tief- 
sten Zustande derjenigen (A = 4n+ 2)-Kerne anwenden, in welchen 
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Energie und Spin der leichten Kerne mit N = Z = 2 n+ 1: Der Verg 
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Tabelle. 


Vergleichskern, auf welchen die Massendifferenzen 1M bezogen sind, ist 
is, welcher sich aus der Massendifferenz nach der Formel von BETHE?) 
icht beobachtete Kernzustainde beziehen, sind in Klammern gesetzt. 
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bisher noch kein (‘’ =1)-Zustand experimentell nachgewiesen wor- 
den ist. Es gelingt dadurch, in allen noch zweifelhaften Fallen den 
Spin und den Isotopenspin des Grundzustandes festzulegen (siehe 
Tabelle). Ausser im Cl*4 und wahrscheinlich im K** besitzen alle 
leichten Kerne (A < 40) mit gleicher Protonen- und Neutronen- 
zahl im Grundzustand den Isotopenspin Null. 
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